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11 N«(3»5-i)ihalogenphenyl)-iraide, Yerfahren zu ihrer Herstellung 
.-. uhd'ihre Verwendung als Mikrobicide " 



Die Erfindung betrifft neue N-(3 t 5-Dihalogenphenyl)-imide der 
allgemeinen Forme 1 I 




0 

H 



I) 

o 



(i) 



in der X und X* Halogenatome bedeuten und A 1 eine stibstituierte 
Athylengruppe der allgemeinen Formel 

- CH - Rt 
,1 

- CH - R 2 • " 

iatj in der R-^ einen Alkylrest mit 1 bis 4 C-Atomen, ein Halogen- 
atom, .einen Alkyl.thiorest mit 1 bia 10 C-Atomen f einen niederen 
Alkenylthiorest, einen niederen Acylthioreat, einen Aralkylthio-, 
Phenylthio-, haiogenierten Phenylthio-, methylierten Phenyl thio- 
oder nitrierten Phenyl thi or eat, einen Dialkylaminoreat mit 1 bia 
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6 C-Atomen in den Alkylresten, den Rest eines cycliacnen uukun- 
daren Amins mit 4 oder 5 C-Atomen, die Morpholinogruppe , >Muen 
Alkylsulfinylres t mit 1 bis 10 C-Atomen, oder einen Ar;iikyjaui- 
fmylrest und R 2 ein Wasserstoff- oder Halogenatom oder einen 
Alkylrest mit 1 bis 4 u-Atomen bedeuten, mit der MauHgabu, daoii 

ein Alkylrest ist, falls R 2 ein Alkylrest ist, ein halogen 
atom ist, falls R 2 ein Halogenatom ist und R-^ ein amiirer uer 
genannten Reste als ein Alkylrest ist, falls R 2 ein Wa»i:oro toff- 
atom ist, oder A eihe Cycloprupylengruppe der allgemeinen For- 



konnen, Wasserstof fatome oder Alkylreste mit 1 bis 4 C-Atomen 
bedeuten, oder A die Trimethylen-, Cyclohexylen-1,2-, Cyclo- 
hexenylen-1,2-, Cyclohexadienylen-1,2- oder o-Phenylengruppe 
bedeutet. 



Jodatome. Beispiele fiir den Rest eines cyclischen sekundaren 
Aiains mit 4 oder 5 C-Atomen sind die Pyrrolidino- und Piperidi- 
nogruppe. 

Die Erfindung betrifft auch Verfahren zur Herstellung der Ver- 
bindungen der allgemeinen Pormel I* Die verschiedenen Mogllch- 
keiten sind nachstehend angegeben. 



mel 







Beispiele fiir die Halogenatome sind Fluor-, Chlor-, Brom- und 
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Vcrfahren (a) . 

Wenn in den Verbindungen der allgemeinen Pormel I der Rest A ein 
anderer Rest ist als ein Alkylsulf inylathy r 

len- oder Aralkylsulf inylathylenrest , d.h. der Rest ^ ein ande- 
rer Rest als ein Alkylsulfinyl- oder Aralkylsulfinyirest ist f - 
konnen die Verbindungen nach folgendem Reaktionsscheina herge- 
st el I t werderi: 



0 




1 -H 2 0 



im-c-A'-c-OH Dehydratlsler ^ ns 

II II 

0 0 

(II) 




Verfahren (b) ' 

Die Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Pormel 1, in 
der A eine substituierte Athylengruppe bedeutet, in der R 2 ein 
Wasserstoffatom und R^ einen Alkyl thi orest , einen niederen Al- 
kenyl thiorest, einen niederen Acylthi orest , einen Aralkylthio- 
rest, einen halogenierten Phenyl thiorest , einen methylierten 
Phenyl thi orest, eineri nitrierten Phenyl thiorest, eine Dialkyl- 
aminogruppe , den Rest eihes cyclischen sekundaren Ainins/ die 
Morpholinogruppe oder ein Halogenatom bedeutet, erfolgt die 
Herstellung nach folgendem Reakt ions schema : 
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/ 
\ 



c - 



CH 

I 

CH 



I + R l" H 



(III) 



(IV) ' 



0 - CH - R, » 

< I 

o : 
(ib) 



Yerfahren (c) * 

Zur Her8tellung von Verbindungen der allgemeinen Pormel I, in 

A . 

der A elne substituierte Athylengruppe bedeutet, in der.Rg ein 
Wasserstoffatom und R 1 ein Chloratom ist, erfolgt das Verfahren 
schematisch nach f olgender Gleichungt 

! 0 
II 

-HH-C-CH=CH-C-OH + P01 c or S0Cl o 

II 5 2 

0 

(V) 



- CH - 01 




1 



(Ic) 



/ Yerfahren (d?) 

' Zur Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Formel I* in 
der A eine substituierte Xthylengruppe bedeutet, in der R 2 ein 
Wasserstoffatom und ein Alkylsulfinyl- Oder AralkylBUlfinyl- 
xest ist, erfolgt die Reaktion jschematisch nachif olgender Glei- 
cbung » . 
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Oxidation 
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2 



2012656 

Q; 0 




(id) 



In den voratehend beschriebenen Pormeln der Verfahreh (a) bis 

• (d) haben X und X' die vorstehende Bedeutung, A*, ist eine sub- 

• . . *' ■ •. *V; ; . . - • ■• -.V 

stituierte Xthylengruppe der allgemeinen Pormel' '. . . ; 

•.. - CH - B x . ' 

; '4 ch - H 2 '> .... 

in der B 2 '. die gleiche Bedeutung hat wie B 2 und B^' ein; Alkyl- 
rest mit 1 bis 4. C-Atomen, ein Halogenatom, elii Alkylthiprest 
Bit 1 bis 10 C-Atomen,. ein nlederer Alkenylthio- Oder Aoylthio- 
rest, ein Aralkyithio-, Phenyithio-, balogenierter Phenyithio-, 
methylierter Phenyithio- oder nitrierter Phenyl thiorest,! ein 
Dialkylaminorest mit 1 bis 6 C-Atomen in den Alkylresten, der 
Best eihes cyclischen sekundaren Amins mit 4 Oder 5 C-Atomen: 
oder die Morpholinogruppe ist, mit der Maesgabe, dass Bj.* eiji 
Alkylrest ist, fails Bg ein Alkylrest ist, \* ein Balogenatom 
ist, falls B 2 ein Halogenatom ist und B^ einen anderen Best be- 
deutet ; als einen Alkylrest, falls B 2 ;eii£ *jtt**d4**- 
A 1 ein Cy cl opr opyienr est der allgemeinen Pormel 



*3 



: f 



.- c « 



."« • •' -*■ - 
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ist, in der R^ t R^, R 5 und R^ die obige Bedeutung haben, oder A* 
die Trimethylen-, Cyclohexylen-1,2-, Cyclohexenylen-1,2-, Cyclo- 
hexadienylen-1,2- oder o-Phenylengruppe bedeuten, R 1 M ein Alkyl- 
thiorest mit 1 bis 10 C-Atomen, ein niederer Alkenylthio- oder 
Acylthiorest, ein Aralkylthio-, Phenyl thio- oder halogenierter 
Phenylthiorest, ein DialkylaminoresJ mit 1 bis 6 C-Atomen in den 
Alkylresten, der Rest eines cyfelischen sekundaren Amine mit 4 
oder 5 C-Atomen, die Morpllolinogruppe oder ein Halogenatom ist, 
und Rj** ein Alkylffest mit 1 bis 10 C-Atomen, ein Aralkyl- oder 
niederer Alkenylrest ist* 

Nachstehend verden die Verfahren der Erfindung eingehend'er er- 
ISuterte . 

Verfahren (a) 

Dieses Verfahren betrifft die cyclisierende Dehydratisierung 
einer~ Verbindung der allgemeinen Pormel II. Nach diesem Verfahren 
konnen eamtliche M-(3,5-Dihalogenphenyl)-imide der Erfindung her- 
gestellt werden, mit Ausnahme derjenigen Verbindungen der allge- 
meinen Pormel I, in der A die Alkylsulfinylathylen- oder Aralkyl- 
eulfinylathylengruppe bedeutet. Die Cyclisierung wird dadurch 
erreicht, dass man die Verbindung der allgemeinen Pormel II auf 
150 bis 250°C f vorzugsweise 180 bis 200°C t erhitzt oder die Ver- 
bindung der allgemeinen Pormel II bei Temperaturen von 20 bis 
150°C, vorsugsveise 60 bis 1 00°^ mit einem Dehydratisierungsmit- 
tel behandelt* Beispiele ftir verwendbiare' Dehydratisierungsmittel 
sind Saureanhydride, wie Eseigeaureanhydrid, Phoaphorpentachlo- 
rid, Phosphor oxichlorid, Phoaphorpentoxid, AoetylchloridL und 
■ Thionylonlorid. Be sonde re be voraugt lat Beeigeaureanhydrid , 

QRfGlNAL INSPECTED 



Das Dehydratisierungsmittel wird in ffliriaeBtens .^attimolajp'er 
zur Verbindung der allgemeinen Formel it verwettdet* pl£ cyclir: 
sierende Dehydratisierung kann in Abweeenheit Oder GB^ertwart, < 
eines Losungs- oder VerdtinnungsmitteiB durchgef tihrt warden . Bei- 
spiele fur derartige VerdUnnurigsmittel sind Xylol, fjUssigeB 
Paraffin, Nitro benzol und 'Bichlorbenzol. ; Bei8piele f% MsUngB- 
mittel sind Benzol , Toluol , : Xylol, ci&oroforto und Tetrad>iiofr 
kohlenstoff . Die Umsetzung ist im alljgemeinen intx^ 
ten bis 10 Stunden Abeendet. • ;.; 

Venn in den Verbindungen der allgemeinen Pormel II die Res $e X 
und X« identiseh sind und . der Best A' nicht symmetriscli; ist ^ ~ 
existiert die Ausgangsverbiridung der allgemeinen Eoifmel II ift 
zwei Strukturisomeren. Aus diesen beiden Isomeren erb.altVmari jje- 
doch das identische Produkt der allgemeinen Pormel la. ' 

Die verfahrensgemasB eingesetzten VerMndurigen; der allgemeinen 
Pormel II sind neue Verbindungen i die sich leicht z .B * durch ;.. 
Acylierung eines entsprechenden 3,5rDibalO^ 
entsprechenden Carbonsaureanhydrid naoh f olgendeqi Reaktiuns- 
schema be rstellen las sen t /' ■■_ = »* '=*--£■"-*■'.-/"* 



0 

x S ' 

(vii) 6 (viii) = ; (ID ; : 




UH-C-A'-C-OH 
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Verfahren (b) 

Dieses Verfahren besteht in der Anlagerung einer Verbindung der 
allgemeinen Porrael IV an die Doppelbindung der N-(3 , 5-Dihalogen- 
phenyl)-maleinimide der allgemeinen Pormel III. Bei dieser Um- 
setzung wird die Verbindung der allgemeinen Porrael IV in aqui- 
molarer Menge oder geringem Uberschuss verwendet. Die Reaktions- 
temperatur hangt von der Art des Restes R 1 ,f ab, sie liegt im all- 
gemeinen bei -10 bis +100°C, vorzugsweise bei 0 bis 30°C, wenn 
Rj" eiri AlkylthioreVt, ein niederer Alkenylthio- oder Acylthio- 
rest, ein Aralkylthio-, Phenylthio-, halogenierter Phenylthio-, 
methylierter Phenylthio- oder nitrierter Phenylthiorest ,^ ein. 
Dialkylaminorest, der Rest eines cyclischen sekundaren Amins mit 
4 oder 5 C-Atomen oder die Morpholinogruppe ist. Die Reaktions- 
temperatur liegt bei 0 bis 100°C, vorzugsweise 20 bis 50°C, wenn 
der Rest R^ 11 ein Halogenatom bedeutet. Die Umsetzung wird vor- 
zugsweise in einem Losungsmittel durchgefuhrt . Die Art des ver- 
wendeten Losungsmittels hangt von der Art des Restes R^" ab. Im 
allgemeinen wird als Losungsmittel Benzol, . Toluol, Xylol, ein 
aliphatischer Kohlenwasserstof f , ein schwach polares Losungs- 
mittel, wie Diathy lather oder Chloroform, Dioxan, Tetrahydro- 
furan, Dimethylf ormamid oder Dimethylsulf oxid verwendet. Wenn 
der Rest R 1 " einen anderen Rest ' bedeutet als ein Halogenatom, 
wird ein basischer Katalysator verwendet. Beispiele fur basische 
Katalysatoren sind tertiare Amine, wie Triathylamin, Dimethyl - 
anilin, Diathylanilin, Pyridin und M-Methylmorpholin. Triathyl- 
amin ist bevorzugt. 
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Die verf ahrensgemass eingesetzten N-( 3 , 5-Dihalogenphenyl3- ..- 
maleinimide der allgemeinen Formel III lassen sieh leicht durch 
Acylierung des entsprechenden 3, 5-Dihalogenajiilins mit Male in* 
saureanhydrid herstellen; vergl. riiederlandische Of f enlegungs- 
schrift 68-17250. 

Verfahren (c) 

Dieses- Verfahren besteht in einer intramolekularen Acylierung 
unter glefichzeitigsr Chlorierung. Die Verbindung der allgemeinen 
Pormel V wird hierbei mit einer aquimolaren Menge oder einem ge- 
ringen Uberschuss an Phosphorpentachlorid oder Thidnylchlorid. 
bei Temperaturen von 0 bis 80°C, vorzugsweise 20 bis 80 a C, zur 
Umsetzung gebracht. Die Urns etzung kann in einem Losungsmittel : 
durchgefiihrt werden. Beispiele fur verwendbare Losungsmittel 
sind Chloroform, Tetrachlqrkohlenstof f und Chlorbenzol. 

Nach beendeter Umsetzung wird das Reaktionsprodukt mit ¥asser ge 
waschen, getjrdcknet und aus einem Losungsmittel umkristalli- 
siert. Beispiele fiir verwendbare Losungsmittel sind Gemische 
kus Benzol und Xthanol, Petrolathef und Benzol, Ligroin und 
Benzol oder n-Hexan und Benzol. 

Die verf ahrensgemass eingesetzten Verbindungen der allgemeinen 
Pormel V lassen sich leicht durch- Acylierung eines entsprechen-* 
deh 3r5-Dihalogenanilihs mit Maleirisaureanhydrid herstellen. 

Verfahren (d) : . f 
Bei diesem Verfahren erf olgt eine Oxidation des Thloathers der 
allgemeinen Pormel VI. Es werden. mindestens stochiometrische 
Mengen eines Oxidationsmittels verwendet, wie Wasserstoffper- 

V: ^ 1 09840/1796 ; : r > : - ■ 
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oxid, eine organische Persaure, wie Perameisensaure, Peressig- 
saure Oder Perbenzoesaure , oder Chromsaure Oder ein Permanganat . 
Die Oxidation wird bei Temperaturen von 0 bis 40°C, vorzugsweise 
1*0 bis 30°C | durchgefiihrt. Bei Verwendung von Chromsaure oder 
eines Permanganats wird das Oxidationsmittel vorzugsweise nicht 
in grossem Uberschuss verwendet. Die Umsetzung wird vorzugsweise 
in einem Losungsmit tel durchgefiihrt, Beispiele fiir verwendbare 
Losungsmittel sind Wasser* und wassermischbare Losungsmit tel, 
wie Aceton, Athano^., und Essigsaure. 

Die verfahrensgemass eingesetzten Thioather der allgemeinen 
Pormel VI werden nach dem Verfahren (a) oder (b) hergestellt. 

Die nach dem Verfahren der Erfindung ernaltenen N-(3 , 5-Dihalo- 
genphenyl )-imide der allgemeinen Pormel I werden erf orderlichen- 
falls gereinigt, z.B. durch Umkris tall isat ion aus einem Losungs- 
mittel* 

Die Erfindung betrifft ferner die Verwendung der N-(3, 5-Dihalo- 
genphenyl )-imide der allgemeinen Pormel I als Microbicide. 
Diese Verbindungen besitzen eine starke microbicide Y/irkung 
gegenuber den verschiedensten Mi cro organism en f einschliesslich 
pflanzenpathogenen Pilzen und Parasiten. Perner besitzen einige 
der Verbindungen der Erfindung eine starke microbicide £ktivi- 
tat gegeniiber pathogenen Microorganismen f wie Piricularia 
oryzae, Cochliobolus miyabeanus, Xanthomonas oryzae, 
Sphaerotheca fulginea, Pellicularia sasakii, Pellicularia 
filamentosa, Pusarium oxysporum, Corticium rolfsii, Botrytis 
cinerea,, Sclerotinia sclerotiorum, Alternaria kikuchiana, 
Alternaria mali f Glomerella cingulata und Pythium 
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aph&nidermatura, sowie Parasiten industrieller Produkte, wie 
Aspergillus, niger, und pathogenen Mikroorganisraen,! wie 
Staphylococcus aureus, Escherichia coli und Trichophyton 
rubrura. Dieser Be fund ist uberraschehd, well analoge Verbin- 
dungen, vie die entspreehenden, in der 3,5-Stellung nicht halo- 
genierten Deriyate keine nennenswerte mikrobicide Aktivitat auf- 
weisen. In diesem Zusammenhang ist es erwahnenswert , da3s einige 
dieser analogen Verbindungen starke herbicide Wirkung entfallen, 
wahrend die Verbindungen der Erfindung keine herbicide Wirkungen 
zeigen. 

Nachstehend werden Verbindungen der Erfindung hinsichtlich ihrer 
mikrobiciden Aktivitat mit bekannten Verbindungen verglichen. 

Versuch 1 

Die Testverbindungen werden in Form voh benetzbaren Pulvern mit 
Wasser in bestimmter Menge verdiinnt und auf Reispflanzen ge- 
spritzt, die in Blumentopfen mit. einem Durchmesser von 9 cm ge- 
pflanzt und bis zum 3-blattrigen Stadium gezogen waren. In 
jeden Blumentopf werden 7 ml des verdunnten Praparates gegeben. 
Nach einem Tag werden die Pflanzen mit einer Sporensuspension 
von Piricularia oryzae, dem Erreger der Brusone-Krahkheit , infi- 
ziqrt. 5 Tage spater.wird die Zahl der Plecken auf den Blattern 
beobachtet. Die Ergebnisse sind in den nachstehend eri Tabellen 
zusammengestellt. .Es ist ersichtlich, dass die Verbindungen der 
Erfindung eine hp he re fungicide Aktivitat besitzen als Verbin- 
dungen analoger Konstitution. 



1 098 Ad/ 1 7 96 



1 — 

12 - 



2012656 



Taoelle I 





; Testverbindung 


BtOff- 

konzen- 
tration 
TpH 


Zahl der 
Sleeken 
pro 10 
►Blatter 


1 


«r N f- CH 2 • 

Ov 


1,000 


28 


2 


0 

ix 1 

Cl J " CT 2 
0 


1,000 


0 

r 


3 | 


0 

C1 \ ,0 - CH - S-/~V Cl 

IX 1 ^ ■ ■ 

P 


1,000 


e 


4 


0 

ci 11 /-\ 

\_ .C - CH - H 0 

b-< i w 

Cl / C - CH 
0 


1,000 


36 


5 


0 

B * /5-CH-S-O 
0 


1,000 


12 
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Vergle i ch s ver bindung 




e 


6 


0 

o-< I 

C - CH. 

- II 


1,000 


256 l 




unbehandelt 




266 i 




« 








i - 

■» , 

; Tabelle, II 


v ■ 




Niv 


Testverbind\mg ^ ■ 


Wirk- 

stoff-. 

jconzea- 


Zahl de; r 
Flecken 
pro 10 
Blatter 


1 


0 

II m 

II 01 
0 


1,000 


: 3ff 

r 










' 0 

|| C1 




- 


2 


II 




as 

■ t 




0 








Vergleichsverbijadung 








0 • - 

II 

0 






5 




312 


i 
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. r 

• t 

t 

* '. i - 

.5 * 
■ r 1 



-14 ~ 





4 


Vergleichsverbindung * 
0 

0 


1,000 


2012 

264 


5 


• 

Vergleichsverbindung 
0 

0 

II CH 3 
0 




281 

r 




unbehandelt 




285 




Tabelle III 




Nr.- 


Testverbindung 


tfirk- 
stoff- 
konzen- 
tration, 


Zahl der 
Flee ken 
pro . 
Blatt . 


1 


0 0 


f—TpM . 
500 


2.8 


2 




500 


3.7 



56 
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: >v 


Vergleicheyerbindung 
• 0 

1 N-O 


500 


T 

* - f * 

36.7 




unbehandelt 




38.9 




A. 

Tabelle IV 




Nr. 


Testverbindung , 


tfirk- f 
stoff- 1 
koneen- 


Zahl der 
?lecken 

pro - - — 
Blat't 


1 


0 

CH - S 

0 


500 


0.6 


2 


B*^ II ci 
CH - 

o 

• - 


5Q0 


. i.4 


3 


0 

CH_- C^ - T3_ 

2 II . te 

o ; 


• .500 . 


i.2 
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Vergle ichsverbindung 
0 






4 


Cl^ II 

CH - 

en.- cr 
2 II 

0 


500 


33.8 




! VergleichsVerbindung 






5 


0 

Cl^ II 
^CH-C^ 

0 


500 


30.3 

t 




Vergleichsverbindung 






6 


0 

CI. II 

^CH - C\ 

1 ^ \J 
CH,- 6 ^ nH 
2 j, CHj 

0 


500 


35.1 




unbehandelt 




34.5 




Tabelle V 






i Testverbindung 


Wirk- 
stoff- 
kon- 
zentra- 
tion, 
TpM " 


Zahl 
der 

Plecken 
pro 

Blatt • 




0 






i 


01 \ C - CH'S0CH o CH- 

CK I 

0 


500 


1.4 




moo/.n/noc 




38.8 


• 
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Versuch 2 * 

Die Testverbindungen in Form von Staubemitteln' warden auf Reis- 

pflanzen aufgebrapht, die in Blumentopfen mit einem Durchmesser 

von 9 cm bis zum 4^blattrigeh Stadium gezogen wurden. Mit Hilfe 

eines Zerstaubers wird jeder Blumentopf mit 100 mg Staubemittel 

.* ** - ■ 

verse tzt.Wach einem Tag werden die Pflanzen mit einer Sporen- 

suspension von Cochliobolus miyabeanus infiziert. . 3 Tage spater 
wird die Zahl der _ • Plecken gezahlt. Die Ergebnisse 
sind in den nachst$henden Tabellen zusammengestelit. Es ist er- 
sichtlich, dass die Verbindungen der Erfihdung eine starkere 
fungicide Aktivi tat be sit zen als bekannte Verbindungen analoger 
Constitution. >: v . ' 



Tabelle VI 



NT. 


Testver Dihaung ; 


Wirk- 

sfof-f--- 
konzen-- - 


Zahl 
der 

Plecken 

pro 

Blatt 


1 


. ." 0 
CI . II 

ci . jr ^ . 
o . 


500 


"'. 5 •■' 


2 


CI || . 
01 || 2 

: •' o • 


* 500 


; o 



109840/179$ 
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3 


0 
0 


500 


r 

0 


4 


• 

0 

CI II 2 

AO 


500 


6 


5 


0 

>=/ X C - CH 
CI || 2 
0 


500 


8 

0 


6 


0 

CI II ^JHpCH, 
Vv /C - CH - lT * 5 

j « 


500 


f 

19 


7 


0 

Cl || - — 

>= / ^C - CH 
c/ II 2 
0 


500 


26 


8 


0 

ci II /—s 

Y"V ^0 - CH - H w 0 

3=/ \C - CH- 
Cl II 2 
0 


500 


• 25 
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19 ^ ; 



9 


6 

Br 11 

Br l" 
0 


500 


o 




. Vergleichsverbindung 






10 

• 


0 

o-ct s "° 

ii 2 • 

0 


500 


48 

t 




unbehandelt 




' 76 




Tabelle VII . 




Nr. 


Testverbindunt 


Wirkr- 

konzen- 
tration, 
TpM 


Zahl det 
PleokeiT 
pro 

Blatf - 


1 


0 - 

| . ci 

0 


100. 


0.8 


2 


0 

II 

II ^Br 
0 


, 100 


t 

1.2 
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CH- 0 
< II .01 

/ II ^01 


100 


i 

1.0- 


A 


« <V ii 

1 II . • ^ci 

HO 


100 


f 

o 




^ 

0 

II .ci 

' II X C1 
0 


100 


t 1 

1.9 

r 


6 


CH, 0 

. || Br 

1 || >Br 
H 0 


100 


* 

3.4 


** 
r 


1 II X I 

H 0 


100 


* 

3.8 


o 
O 


: Vergleichaverbindung 
0 

CH - " 

u 

0 


100 


50-1 




► 

j unbehandelt 




• 

52.3 
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Nr. 
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Tabelle VIII 



Zd;i2656 



Teetverbindung 



- o 

^2 - K 



H 



vr 




CI 



CI 




Vergleichsverbindung 



0 
, "I 
CH^ - C 



CH 2 - 



u 
o 



uhbehand'elt 

, ' Uii L.1»1I.B BB=== 



Tabelle IX 



Wirk- 

konzen- 
t rati on V 



Zahl 
dor. 
Pleoken 

pro "*T* 
Blatt 



4*2 



55.3, 



52.9. 



-A. 



Hr.: 


* 

XeViVerbindUng 


Wirk- 
stoff- ..; 
konzen- 
tratlon, 


Zahl 
der 

"Piecken 

pro- i"; 

BlAtt 






•••I'. 


- q ' . rr*. ■ i ■. 
: .... J ^ci . .; 

: '. o ...>•; 


y ... 


' .;,'7a---. v 

"•• •* -* r 



;1G8tf4Q/J 
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ORIGINAL INSPECTED 



23 - 



• 4' »■ 









t -■* - . 


• \ ■ ; | : -j . ; 










"J ^."• i «~V; - -_ 1 j 
























Vergleicli$veirljift< 








* 
9 


OO-o 

0 


*•. . - ° 


■'• • '■?''• •' 


. > J; 70^; : ; - 

-• " . * 




' v unbehandelt 
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20:12656 



3 


s * 

0 


2.0 


* 

1.8 

t 


4 

m 




2.0 


r 

0.3 


5 


£VergleichByerbinclung 
0 

chT II 

p 0 


• * . . 

2*0 


68.4 . 

t 


6 


TergleichBTjerbindung 

• 

.CH - (T 


2.0 


? 

*• 

r 
r 

t 

56.2 

r 


7 


VergleicJiBYerbindung 
{ Cl 


2.0 


60.1 




Unbehiandelt 




67.3 
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Pabelle XI . ■; 



Nr ?; 1 . 


• ■ •■■ ' / * . V 
teetverbindung _ ^ 


Wirk- 

konzen- 
tratixm, 
TpK 


Zahl 
der...... 

Plecken 
pro . J. 

matt — 




NaT a 

CH - Cv ^ 

i >-cf 

CH 2 - C \ ci 
II 

o • 


2»0 


0 

■- t 

. . , 1 




V 

Br » 

\ H ci 

ch- - \s 

0 


2.0 


- 0.6 

? . 

r ' . \ 

• i - * 


3 


o 

V I CI 

a : o 


2.0 


: '.2*4 "• 

• 1 


4 


a \ II *. ! 

f "X ! 

' .. 0 


2.0 


/-• .- i 
• • •.* ' 


J 5 


CH • C \ 

CH - c - 
- / II C1 

:.■ o 


2.6 


■: V 1.0 

■ ■* * 
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» 


7ergleich8verbindung 








! 6 


-\ ii 

CH - C>. 

I / H -\> C1 

CH - C 


2.0 


60.9 


- 












Yergleicheverbindung 








■ » 

7 


a \ \ « ' 


2.0 


54.6 


1 

r 


j 


CH - C X 
01 0 




- 






. "VergleichsVerbinduxig 


• 






8 


/r. 0 

a X ; l| 

CH - C v 
CH - (T 


• 

2.0 


53.2 














^rgleichaverbindung 


-r 






9 


■°\ ii 

CH - Cv 

1 X f~K 

1 /»-Q 
z ii 

0 


2.0 


70.7 

• 






... Vergleicheverbindung 








10 




2.0 

... .... I 


• 

i 
1 

58.X 
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■* 

u 


"7 Vergleichsverbindung , : 

in ' 0 
CH-Cv 

0 


1 


*~- " T 
* 




unbehandelt ■.."-..= 




69.4 1 


* 


A. /'..' .... 

» 

Tabelle XII j 


L. 

| Nr. 


Testverbindung 


wirit— 

jatoXf-._. 
konzen- 

7 PM . 


der 

Flecken 
pro .BI«*bi 


1- 


^ C - CH - SOCH^CH- 

fV< l " 

y=f c - ch_ 


2.0 


0 

- . * 

t . 

r 


2 


o • 

cr^ II 2 
o 


2.0 


. .;3.5. 

• 


3 


0 

^ C - £ - S0CH 2 (CH 2 ) 2 C^ 

ci S" 2 

0 


2.0 


1.8 
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4 


0 

CI • ii /-V 

"V^ - CH - soch — vy 

C - CH, 

CI | 2 

u 


2.0 


r 

w 

0.5 




■ unbehandelt 




66.7 



Versuch 3 

Die Testverbindungen in Porm von emulgierbaren Konzentraten wer- 

A . 

den mit Wasser verdtinnt und auf Reispflanzen aufgebracht. Die 

ReiBpflanzen wurden in Blumentopfen mit einem Durchmesser von 

9 cm bis zu einer Hohe von 50 bis 60 cm gezogen. Jeder Topf wird 

mit 10 ml des verdUnnten Praparates verse tzt. Nach 3 Stunden 

wird auf die Blattscheiden ein Mycel-Scheibeninoculum von 

Pellicularia sasakii aufgebracht. 5 Tage spater wird der Zustand 

der Blattscheiden untersucht. Die Schadigung wird nach folgen- 

der Gleichung berechnet: 

V/lnfektions- _ Anzahl der\ 
Schadigung = A Undex x Stengel J x ^ 

(#) Gesamtzahl der Stengel x 3 

Der Inf ektionsindex wird nach f olgender BewertungSBkala be- 
stimmt : 

Infektions index Zustand der Blattscheiden 

0 keine infektiosen Plecken 

1 infektiose, fleckenahnliche Schatten 

2 infektiose Plecken unter 3 cm Grosse 

3 infektifise Plecken tiber 3 cm Grbsse. 
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Die Ergebnisse sind in den nachstehenden Tabellen zusammenge- 
stellt. Es ist ersichtlich, dass die Verbindungen der Erfindung 
eine hbhere fungicide Aktivitat besitzen ale die bekannten Ver- 
bindungen analoger Konstitution. 
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Tabelle XIII 





\ 

Teatverbindung .-.„ _ 1 


tfirk- 
atof f- 
conzen- 
tration,— 


Schadi- 
gung, 
> 


1 


0 

CI 'I 

>— ' S C - CH. 
CI l| 6 
0 


TdM 
200 


2.7 


0 

2 


A. 

0 

<aT ii 2 

0 


200 


« 

0 


3 


0 

°Y><"- rO 

>= / N c - ch 5 
Cl »i 2 

0 


200 


0 


4 


0 

V C - CH, 

a ii z 

0 


200 


* 

1.8 


5 


0 

ci ii /r\ 

y=t c - ch_ 
ci / " 2 

0 


200 


3.9 
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6 


0 

W „/ C - CH - BO 

ci || 2 .. 
0 


200 


18.9- 


7 


0 

Br II 2 

0 


200 


# 

0 

t 


8 


-! — r — — 

*~ Vergleichsverbihdung 

^ /C-CH-S-O 

> = / X C - CH. 

B 2 
0 


200 


86.9- 


9 


TUZ » 


200 


m 

3.6 

* 




unbehandelt 




100 


* T0Z* Gemisch aue,4Q Gew.-jt Tetramethylthiuramdlsulfid, ~" 
'.7?0 6ew.-jt Methylarsin-bis^Cdimethyldithiocarbamat^ 
£Z»"4. 2p 'Gew.-jt ;2ink-dimet^ldithiocarl)amat. . • 

Tabelle XIV • • .. 


*Nr'. 


Teatverbindung 


Wirketoff-. ... 1 
kcmzentration', 


Schadi-I 
gung,^l. 


1 


0 

II CI 

II a 

0 


i ;. 

! r. 

ill 

1 i 
1 1 


200 


8.9' 
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z 


CH, 0 

l| CI 

/ H ci 

CHj 0 


200 


5.2 


3 

* 


CH, 0 

V II ni 

c .f 

A • 0 


200 


0 


4 


CEL 0 

^ CH- C^ 

II Br 
0 


200 


13.4 


5 


. V&rgleichsverbindung 1 

0 I 

II 

0 


200 


100 

• 


6 


TUZ 1 


200 


;4.7 




: UAbehandelt 




100 



» 

i > 
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. Tabelle XV 



Nr. 


Testyerbindung 


Wirkstoff- 
konze^tgation, 


Schadi- 


1 


0 

<2:I>< Q 

^ M Cl 
0 


! 


•:{ 

• 1,000 

ii 

I- 

! . 

* • « 


;14.5 

T 


* 

2 


Ver^leichsverbinduiig 
0 

* II 

2 ^CH 0 - C^ 
0 




1 
• 

! 

i 
! 

ii 

w 

\\ 


i 

! i t ooo 

! 

i . 

1 

» 


t 

100 




unbehandelt 


!. I 

!; 1 

! r • 


100 



Tabelle XVI 



Nr. 


- Teatverbindung 


Wirkstoff- 
konzent ration 

■•PtiM 


Schadi- 


1 . 


ca^ ii ci 
* o 




if 

j i 

ii 
. 

ii 

! 

| 

i 

i 

i 

; 

! 


200 

■ 


* 

, 0.8 


2 


CH^ «l Br 




200 

. 

• 


0 

■ i 
' *• ■ 

r 

i 



1O98A&/1706 ' : 

ORIGINAL INSPECTED ; ' 



2012656 



3 


! 

CH,^ * CI 

ch - c - ^ . ^< 

i N-A> 
CH - ^ v 


200 


2.8 


4 

» 


V^rgleichaverbindung 
0 

CH 3\ » 

' CK ~ C>^ /=\ 

CH - C ^ 
CE_-^ A -II 
5 0 


200 


100 


5 


:. ..Vergleichaverbintfung 

CH_^ || 
* 0 


200 


100 


6 


TUZ 


200 


4.3 




unbehandelt 




100 . 



fabelle XVII 



Hr. ; 


Tea tverbindung 


fwirkatoff- 

: icon z en^r at i on , 


Schad.i- 
gun|,. 


1 • 


0 

Cl^ II ci 
CH - C-^ /=< 

2 ( CI 
0 


! t 

i'l ' 

1 :! 500 

1 i; 

; •! 

1 * ' 

.i •' 


b 
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2 


0 

Br II CI 

Z 1 CI 

' 0 


500 


3.6 




3 

¥ 


■ a 

0 

CI - II CI 

Cl^ f 01 
A 0 


500 


4.5 




4 


—Ifirgleicheyerbindung *; 
0 

PI 1 

Cl^ 1 
o 


500 


. f 
■ i 

100 


v.- • 


5 


Vergleicheverbindung 

» * 

0 

Cl^ 1- CI 

o 


500 


100, 


1 




* Yergle iofaairerbinduag x 

• • .■ .'" ^ 










Cl^ 1 . '*• " 


500 


100 


• * 


- vi-" ■ 

*. *"»'.. 




* .-<."-.--. 

"* " 

.■ioT - • : « -.^ ] 
-.'»>.■ 


t-:r. . r « • ? 


* 

» ■ . .* • 
• < % 

■ ;. 

,- .' • 






;^v..> : . 


"** . "• * 



Nr. 
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7 


Vergle ichB verbindung 
0 

VA \ If 

'If c^<{ 

o ■ ~ 

■ 


500 


» 

100 


6 


TUZ 


500 


3.7 


• 


unbehandelt 




100 



Tabelle Xvill 



Teetvp*bindutig 



flrkstoff- Schadi- 
conzehiration, gung,- ft 



0 
II 



><: 



- CB - SOCHgCHj 



I 



CH 
II 2 
0 



0 

B 



-T 



1 : ; 
. • 
i : . 



h 

! i: 



500 



! !• 



- CH - SOCH 2 (CH 2 ) 2 CH^ 
V C - CH„ 



CI 
CI 



C - CH, 
I 2 

0 



I 



TUZ 



unbehandelt 



500 



500 



500 



3.6 



0.4 



3.8 



100 
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Versuch A : ! 

Ackererde wird in Blumentopfe mit einem Durchmesser von 9 cm ein- 
gqfttllt. Auf die OberflSche der Blumentiipfe werden 10 ml einer 
mit Pellicularia filamentoaa tnfizierten Erde verteilt. .Die Test- 
verbindungen in Form von eniulgierbaren Konzentrateii werden mit 
Wasser in bestimmter Menge verdiinnt. Jeder Blumentopf wird mit 
15 ml dea verdtinnten Praparatea versetzt. Nach 2 Stuhden warden 

10 Gurkensamen in jedem. Blumentopf ausgeaat. 5 Tage apater wird 

• ■ - - ■ * • ' " •■ 

der ZuBtand der au£gelauf eneh Samlinge beobachtet und der .pro- 

zentuale Beatand nach folgender Gleichung berechnet* # 



Be a t and ( jt) 



Zahl der gee Und cm Samlfnge bei den 
behandelten Proberi x 100 

Zahl der jgekeimtferi samlinge in deh i 
unbehandelten ; und niciit inf izierten t v 



Die ErgebnisBe sind in S en ^ i^^toenge-* 
stem* * Die; Yerb^ 

iirfektionami t tel ala d|* bek^^ ^ , 

Kpnatitutioni "j.; ij-^l :A '^;.i^-v^:/^i/ ^^^^^^^^^fe^: 















konaehtration. 


Bestand, 


































1 A, 










vr---j .?■:.;•;< ..^ 














- •■■ 










Hi 






























IS 
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2 


0 


500 


100 


3 


» 

0 

CI n * 

A. 0 


500 


97.6 


4 


0 

C1 >y< c ~ 7 - 

Cl^ 5- CB 2 
0 


500 


83.4 


5 


0 
0 


500 


» 

78.8 


6 


0 
0 


500 


t 

91.0 


mm 


inf i*iertiund unbebandelt 


mm 


0 


mm 


niohtJU1tial.9rli.und unbehandelt 


mm 


100 



!•'•! 



.i-.-i-Vit^'.:-'.- 
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Tabelle XXI 





Nr. 


Tea tver bind ung 


Wirkatoff- 
konzentra- 


I Bestand 

1 * 


1 
! 


1 


0 
0 


i 

500 


92.5 

0 

0 


> 


9 

2 


' o 

*■ II Br 

2 '1 Br 
0 


• . i 
1 . 

i j 

: 5oo 

! • i 
i 


t 

88.7 






Vergleichsverbindung 
0 


i ' 






3 


II 

2 II 

0 


•■ i 

!;: 5oo 

t- 


0 




4 


c Vergleichsverbindung 
CI CI * 

C1-Q-N0 2 

CI CI 


" ■ ! 

• » 

i ! i 
* ' i 

' j 500 


90.4 






infiziert und unbehandelt 




0 






nicnVinf iziert "und unbehandelt 


! 1 


100 



* ale Bodenateriliaationamittel verwendet 

. JinTij:-:::: " = - • . TJvi.u : "i::;:;j 
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Nr. 



Testverbindung 



Wiritstoff- 
konzentra- 
■fcicin , TpM 



Be stand,. 



II CI 

oc>< 

II ci 



» \ 



500 



&7.8 



o^x* 

l| 01 



I • 
! -. 



500 



87.3 



. II .01 

ecX 

l ^ci 



: • I 



500 



#.2 



yergleichsverbindung 

0 

II 



oc;>-o 



N 

i !. 



I 

0 



500 



L^ergleich8ver>indung 



CI CI 



>0. 



i: 



500 



86.4 



.infiziert und unbehandelt 



1? 



nicht Infiziert und unbehandelt! 

• I n:; 



100 



VI-. 



H3L 2012656 



Tabelle XXIII - - 



Nr. 


Testverbindung 


Wirkstoff- 
k inzentra- 
tlon.TnM 


Be stand J 


1 


0 

CH_\ II CI 

oaf " • ci 

* 0 


■ i 
i . 

500 

i 


• 

100 


2 


0 

■5 >-Q 

| CH - C-"^ ^*S. 
CH_-^ | X Br 
* 0 


P 

i .; 

500 

!• ! 


97.3 


3 


0 

. > - c>-Q 


. n . 

M 500 


# 

r 

98.4 


4. 


i Vergle i chs yer bin^ung 
0 

J.->0 


ii 

\ » 
i * 

L: • 

j\ : 500 

. . i 
i 


0 


| 5 


• 

Cl CI 

v_/ 
ci ci 


M 

1 
1 

500 

i » 

• 


; 88.6 




infiaiert und unbehandelt 








nionv Xnf lzier x~ und 
unbehandelt 


: :i 


100 
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: Tabelle XXIV- ; 



-Nr. 


• 

Testverbindung . 


llirkstoff- 
tonzentra- 


BestandJ 

■* 


1 


o i 

1%. .><< / 

p 


i 


* 1 

- t 

i S '500 ••■ 

' 1 
1 

if *' A 


98.5. 


« 

2 


0 

Cl\ A. fl -Br 
CH - Cv. /=< 

^ II N Br 
0 


1 

1 

i 
1 


. * 

i . 

; 500 

1: 1 


74.3 


3 


0 

Br^ 1 CI 
^CH - C\ /=< 

Br^ II CI 
• 0 




i 

1 

: i 

1 1 -500, 

1 t 

i :■ 
1 ** 


91.2 


4 


ICAgXCJlUUoVCi UXUUUU5 

0 

CIn. II - ci 

CH - Cv >=\ 

> - o>-Q 

Cl^ H ^Cl 
0 




.1. 
M 

u 

• ; 500 




5 


; yergleichsverbindung 
0 

ci>. : '1 

CH - /=k 

z II 
0 




1 1 

; | 

j 

! ; 500 

i ■" ■ 
1 

1 . 


* 

<• • 

0,8, 
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6 


yergleichsverbindung 
0 

CI. u 


500 


0 


7 


_Vergie icha ver bindung 
Cl CI 
Cl — HO, 
Cl Cl 


500 


96.6 




infiziert und unbehandelt 




0 




riicht ihlfiziert" und unbehandelt 




100 



Tabelle^XXV 



Hr. 


Testver bindung 


Wlrkstoff-j Bestand, 


1 


0 

Cl 1 
^-^^C-CWOCHgCBj • 

J>=J VcH, 
Cl 1 2 
0 


500 


92.4 

» 


• 2 ; 


0 

cr n 2 

0 


500 

1 


87.3 
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3 


0 

CI * d 
0 


500 


.r 

96.6 


4 


Vergleichsverbindung 
CI CI 

C1 "^- N °2 
CI CI 


500 


94.3 


mm 


— *- » 

• 

Jnflsiertniimd^imbeliandelt 

; \ 


mm 


C 




nicht ihfiziert uiiid unbehandelt 




100 



Versuch 5 r 
Die Testverbindungen in Form von benetzbaren Pulvern wei:den mit 
Wassex in bestimmter Menge verdtinnt und auf Ktirbissamlixjge auf- 
gebracht, die in Blumentopfen mit einem Durchmessex von 12 cm 
bis zum 3- bis. 4-biattrigen Stadium gezogen wurden. Jeder Blu- 
mentopf wurde mit 7 ml des verdiinnten Praparates verse t^t. Nach ' 
einem Tag werden die Samlinge mit einex Spoxensuspension vein 
Sphaerotheca fulginea infiziert. 10 Tage spat ex wixd das Aussehen 
der oberen 4 Blatter der Samlinge bebbachtet und die Sohadigung 
nach folgender Gleichung berechneti 

^(infektionaindex x Zahl der Blatter] , 



Sohadigung 



x 10Q 



Greaamtzahl der Blatter x 5 ^ ■', . ; 

Der Infektionsindex wird nach folgender BewertungsBkala be-» 
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Infektionsindex Orbsse der Inflzierten Blattflache 

0 0 

1 klein 

3 mittel 

5 gross 

« 

Die Ergebniese aind in den nachetehenden Tabellen zusammenge- 
atellt. Die Verbindungen der Erfindung haben eine atarkere fun- 
gicide Aktiritat gegentiber Mehltau als die Verbindungen analoger 
Konatitution. • A • 



Tabelle XXVI 



ar. 


Teatverblndung i- - 


Wizkatoff- 
konzentra- 


Schadi- 1 
guh|,. j 


1 


CH. 0 
CHj 0 


1,000 

• * 


9.1 

r 


2 


ff 

0 

II 

^SCH - C 
II 
0 


1,000 


41.7 




r unbehandelt 




52.9 
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labelle AAV I I 



Nr. 


Testverbindung 


Wirketoff- 
konzentra- 


Schadi- 1 


• 1 


# - 

0 

* 01 

0 


500 


• 2*3 ' 

» 


# 

2 


0 

. Al Br 
t Br 

0 


900 


6.7 . 


3 


0 

I CI 

I 01 
0 


500 


14.6 

f 


4 


0 

1' 

co-o 

1 

0 


500 


45.8 




unbebandelt 




42.3 
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Tabelle XXVIII - JA - 



Nr. 


Testverbindung 


Wirketoff- 
konzentra- 
tlnn. TuM 


Schadi- 
gung, £ 


1 


CH, 0 

^ • .CI 
CH - Cv /=< 

/ 1 X C1 
CH_ 0 


1,000 


2.3 


• 

2 


Vergle i chare rbingung 

.CH-C--* 
/ II 
CHj 0 


1,000 


48.2 




unbehandelt 




0 

56.3 



Tabelle XXIX 



Mr.. 


Te b tve'r blndung 


Wirketoff- 
konzentra- 
tion. TpM 


Schadi- 1 
gung, | 

f , , 


1 


CI 0 

CH_- C-^ ^^"^ 

o 


1,000 


0.8 j 


2 


Cl 0 

\ " .ci 

CH-C-" 

^ 1 x ci 

Cl 0 


1,000 


2.3 
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■ 


Vergleichsverbindung 




r 




CI 0 


• 




3 


CH.- C-^ ^-^ 

£ it 

0 


1,000 


40.2 

r 




unbehandelt 




43.5 


• 

A • 

. Tftbelle XXX. 


Nr. 


Testverbindung j — 


Wirkstoff- 
konzentra- 
tion. TpM 


Schadi- 
gung, ... 

i» > 


1 


0 

J>==/ N C - CH_ 
CI 8 
0 


1,000 


6.3 




unbehandelt 




58.4 

f 



Yerguch 6 ' 

Nach der ReihenverdUnnungsmethode wurde die Mindesthenrokonzentra 
tion von Verbindungen der Erfindung gegenttber pflanzenpathogenen 
Filzen beatimmt. Typische Vereuchsergebnisee nit N->(3.' 
chlorphenyl)-cyclopropandicarboximid sind in Tabelle XX*I ange- 

geben. •' 

• • • : - » . * * 

' : 109JU0/T79* 

- S ■ - • t 

» f ■ 
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iabelle XXXI 




Testorganiemue 


Mindesthemrakonzentration, 
TpM 


x I* i cu.i &ri a oryzae 


200 


* cuxcii ia i x -Lain en xosu 

• 


40 


uotrytis cmerea 


8 


ocioro tiiiia scifcrotiorum 


40 , 


Aixernaria Kixucniana 


40 


Alternaria mali - A . 


4.0 

TV 


Glomerella cingulata 


200 



Versuch 7 

Gemass Versuch 6 wird die wachstumshemmende Wirkung von N-^ 1 ,? 1 - 
Dichlorphenyl)-cyclopropandicarboximid gegeniiber Aspergillus 
niger ATCC 9642 bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 32 wie- 
dergegeben. 



.. Eabelle XXXII 



Mr." - 


Teatverbindung 


Mind esthemmk cm- 
centra ti on, TpM 


1 


0 

II CI 

« 01 
0 


2,000 


2 


Vergleichsverbindung 

0 
II 

. CH - C\ _F=\ 

1 

0 


r 

2,000 < 

t 



Ana. i "2000 < N .b*4eut«t keine Aktivitat bei 2000 TpM 
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Yersuch 8 

Mach der ReihenverdUnnungsmethode wird die wachstumshemmende 
Wirkung von H-(3 t 5-Dichlorphenyl)-glutarimid gegenUber verschie- 
denen pf lanzenpathogenen Pilzen bestimmt. Die Ergebnisse Bind in 
Tabelle XXXIII wiedergegeben* 

Tabelle XXXIII 



Testorganismus 


Mindesthemmkonzentration, 
TdM 


Cochliobolus miyaj?eanus 
Pellicularia fi lament osa 
Bo try t is cinerea: 
Sclerotinia sclerotiorum 
Alternaria kikuchiana 
Alternaria mali 


200 ; 
200 

40 V 

40 
200 
200 



Yersuch 9 

Mach der ReihenverdUnnungsmethode wird die wachstumshemmende 
Wirkung von H-(3 ,5-Dichlorphenyl)-glutarimid gegenUber Asper- 
gillus niger ATCC 9642 bestimmt. Die Ergebniese sind in-der nach* 

* • » 

stehenden Tabelle wiedergegeben* 



» 
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Testverbindung j 


Mindesthemmkonzen 
tration, TpM 


0 

1 01 

CH 2 N-O 
\CH 2 - C X ^ CI 

o 


5,000 

* 


0 A • 

■ Br 

XCH 2 " j ^ Br 
0 


5,000 

< 


Vergleicheverbindung 

0 

ii 

CH 2 

2 < 

0 


5,000 < 



Anm.: "5000 < " bedeutet keine Aktiritat bei 5000 TpM. 
Versuch 10 

Nach der ReihenverdUnnungsmethode wird die wachstumshemmende 
Wirkung von N-0 ,5-Dichlorphenyl)-* -succinimid gegenuber ver- 
echiedenen pflanzenpathogenen Pilzen bestimat. Die Ergebnisse 
Bind in der nachstehenden Tabelle wiedergegeben. 
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Tea t organ! amua 



Mlndesthemmkonaeniration. 

*°m : ■ • » 



Piricularia oryzae 
Fallieularia filamentoaa 
Cortioiua rolfsii 
Botrytia oinarea 
Solerotinia aolerotionut. 
Gloaerella cingulata 



Versuch 

Kach da* Reihenvardtimmiiga«atho£ waohatu».heaa>ftd» 
Wirkung iron I~<3,5-Diohlorj*a»y^ gaganttbar 

Aapergillu. niger baa*i»t. Biafeabniaaa aind ia der falgendii 
Taballa viadargagabait. f 

Tabelle 



i 



lastwbindung 


r MindeatheBBkonzen- 
vr- Utattoit) tpn ■ 


CO. O 
\ It d 


'""'•'■"I 1 ■ H 

- 1. - . - 

,.': ( ' ■ 

.; *,qqo ' 
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Yerauch 12 

Hach der ReihenverdUnnungsaethode wird die vachetumehemmende Wir- 
kung yon M-(3t5-Dichlorphenjl)-athyl8Ulfinyl8uccinimid (A) und 
von M-(3 t 5-Dichlorphenyl)-n-butyl8iafinylaucciniaid (B) gegen- - 
Uber verschiedenen pflansenpathagenen Bakterien und Pilzen unter- 
sucht* Die Krgtbniaee aind in der nachatehenden Tabelle wieder- 
gegeben. 



• Tabelle XXIVII 



Teatorganieauo . 


Mindea theaakonaent rati on , 
TpM 


A 


B 




Plricularia oryaae 


200 


200 




Xanthoaonaa orysae 




200 


< 


Pellicularia filaaentoea 


200 


200 




Pythiua aphanideraatua 


200 


200 


< 


Botrytia cinerea 


200 - 


40 

r 




Sclerotlnia aolerotiorua 


200 


200 




Alternaria kikuohiana 


200 


40 




Glomerella oingulata 


200 


40 


• 


Coohllobolua alyabeanua 


200 


200 




Helainthoaporiwa algaoideua . 


200 






Puaariua piai 


200 


« 




Xanthoaonaa pruni 


200 • 


200 


< 


Xanthoaonaa oitri 


200 . 


200 




Brvinia aroidae 


200 


200 


< 
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Versuch 13 

Nach der Reihenverdttnnungsmethode wird die wachstumBhemmehde Wir< 
kung von N-(5, 5-i)ichlorphenyl)-athylsulfinylsuccinimid uhd 
N-(3 ,*5-Dichlorphenyi )-n-butylsulf inyisuccinimid gegenttber 
Aspergillus niger ATCC 9642 bestimmt. Die Ergebnisse sind in der 
nachstehenden Tabelle wiedergegeben. 



Tabelle. XXXVIII 



Testverbindung 


Mindeathemmkohzen- . 
.t ration, TpM « 


o ■ ■ - • 

CI . « 

Nt-tv .v-C - CH - SOCH-CH, 

ci , n 2 

0 


" .200 

* 


0 

CI 'I 

yV N /G " | H " S0CH 2 (CH 2 ) 2 CH 3 
\ C - CH 0 
CI « * 
0 


200 

0 



Aus dem Vorstehenden ist ersichtlich, daas die Yerbindungen der 
Erfindung wegen ihrer mikrobiciden Aktivitat" besohders fttr land- 
wirtschaftliche. industrielle und pharmazeutische Zwecke eihge- 
eetzt werden kfinnen. In der Landwirtschaft konneh Me zur Ver- 
hinderung oder Bekampfung von Pf lanzenkrankheiten durch pilan- 
zenpathogene Pilze und Bakterien eingesetzt werden. In der 
Industrie konnen Bie zur Verhinderung oder Bekampfuilg * des Ver-> 
rottena von industriellen Produkten verwendet werden. 

Fur die vorgenannten Zwecke konnen die Verbindungen der Erf in- 

dung entweder ale solche oder zuBammen mit einem geeigneten Tra- 

109840/1796 
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gerstoff, z.B. in Form von Staubemitteln, benetzbaren Pulvern, 
OlBpritzmitteln, Aerosolen, Tabletten, emulgierbaren Konzentra- 
ten, Platzchen, Granulaten oder salbenartigen Pulvern vex-wen- 
det werden. Die mikrobiciden Mittel kbnnen ausBer den Verbindun- 
gen der Erf indung auch noch eines Oder mehrere bekannte Fungi* 
cide, Inaekticide und Herbicide enthalten, wie z.B. Blaaticidin 
S, Kaaugamycin, Polyoxyn, Cellocidin, Chloramphenicol, 0,O-Di- 
athyl-S-benzylthiophoaphat, 0-Xthyl-S,S-diphenyldithiophoaphat, 
0-n-Butyl-S-athyl r $-benzyldithiophoaphat , 0, O-Diiaopropy-l-S- 
benzylthiophoaphat, O-Xthyl-S-benzylphenylthiophoaphonat, Penta- 
^ chlorbenzaldoxim, Pentachlorbenzylalkohol, Pentachlormandelaaure? 
nitril, Pentachlorpheny lace tat, Eiaenmethylaraonat, Eieen(III)- 
ammoniummethylarBenat , f-1 ,2,3,4,5, 6-Hexachlorcyclohexan , 
l,l,l-Trichlor-2,2-bie-(p-chlorphenyl)-athan, 0,0-Dimethyl-O- 
( p-ni tropheny 1 )-thionophoaphat , S-/1 , 2-Bla- ( athoxy car bony 1 )- 
athy^7-0,0-diaethylthionothiophoephat, O-Xthy 1-O-p-ni tropheny 1- 
phehyrthionophoaphonat, tf-Haphthyl-H-methylcarbamat, 0,0-Di- 
me thy l-0-( p-ni tro-m-ae thy lphenyl )-thionophoaphat , das 3,4,5,6- 
Tetrahydrophthalimid dea ChryaanthemuadicarbonBauremonomethyl- 
•atera, 3,4-Dimethylphenyl-lf-aethylcarbamat, 0,0-Diathyl-0-(2- 
► /iaepropyi/6-methy 1-4-py riaidyl )-thiophoaphat , 0 , 0-Dime thyl-2 , 2- 

: dichlorvinylphoaphat, l,l-Bia-(p-chlorphenyl)-2,2,2-trichlor- 
athanol, 1,2-Dibromathan, l,2-Dibroa-3-chlorpropan, Zink-athylen- 

; bia-(dithiocarbaaat), Mangan-athylen-bia-(dithiocarbamat) , 
2 , 3-Dichlor-l , 4-naphthoohinon, H-( Trichlorae thylthio )-4-cycl o- 
hexen-l,2-dicarboxiaid , I-(l,l,2,2-Tetrachlorathylthio )-4-oyclo- 

' hexeh-l,2-dicarboxiaid, daa oycliache Carbonat von 6-Me thyl-2, 3-; 

chinoxallndi thiol » Tetraohlorlaophthalonitrll, latrlua-p-dl- 

■ ' • •■ : ' '" 

•tthylaainobenaol-diaaoaulfOJlAt, 2»4«Siohlor-6*-(2-ohloranllino)- 
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s-triazin, 2 , 4-Dichlorphenoxyessigsaure , 4-Chlor-2-methyl- 
phenoxyessigsaure, 3,4-Dichlorpropionanilid, 2,4-Dichlorphenyl-4 1 
-nitrophenylather, 2-Chlor-4»6-bia-(athylamino)-s-triazin und 
Natri\im-N-(l--naphthyl)-phthalamat. Die micrdbiciden Mittel kon- 
nen auch noch eine Oder mehrere Verbindungen enthalten, die als 
Nematicide. Acaricide, Dtingemittel, Bodenbehandlungsmittel, Boden- 
sterilisationsmittel und Pflanzenwuchsregulatoren wirken* 

Nachstehend werden typiache microbicide Mittel angegeben, die 

•A. • • • • 

Wirkstoff e der Er'findung enthalten. 

(a) Staubemittel, die durch Dispergieren mindeetens einer Ver- 
bindung der allgemeineh Pormel I ale Wirkstoff in einer Menge von 
0,1 bis 50 Gew.-£, in einem inerten Tragerstoff, wie Talpum, * 
Diatomeenerde , Sagemehl oder Ion, erhalten werden, 

(b) Benetzbare Pulver, die durch Diepergieren mindeetens' einer 
Verbindungder allgemeinen Pormel I als Wirkstoff in einer Menge 
von 0,1 bis 95 Gew,~sf, vorzugsweise 0,1 bie 80 Gew.-jt, in einem 
inerten adsorbierenden Tragerstoff , wie Diatomeenerde, zuBammen 
mit einem Netzmittel und bzw. oder Dispergiermittel, z.B. einem 
Alkalimetallealz eines langkettigen aiipnatischen Sulfate, eines 
teilweise neutrallsierten SchwefelsaUrederivats entweder eines 
Erdbls oder eines nattlrlich vorkommenden Glycerids oder eines 
Kondensationsproduktes eines Alkylenoxids mit einer organ! schen 

v Saure erhalten werden, 

(c) Emulgierbare Kohzentrate , die dirch Dispergieren mindestens 
einer Yerbindung der allgemeinen : ,>fp^to«X; i'tjj^B^^^i^Mr^^^ 

:: Menge ; ^ 
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metallsalz eines 3ang>et xig^n al ip ; vfcischen : : ulfats f eiriem 
* teilweiso neutraliai art en hv^rj-tai'-ir-^orivat eines Erdola oder 
eines natiiri:! ih rork offender* Olycrri.!? oder einem Kondenaations- 
product eines Alkyleaoxids < rgaaiachen Saure erhalten 

verdan, 

« 

(d) Vert>indungei> :ier al.lgemeJnen ?oruel I enthaltende Pi:aparate, 
die in Ublicher Weise zur Herstellung von microbiciden Granula- 

ten, Staubcmitte] .1 und Aero&olen verarbeitet warden. 

. *\ . 

Die Beispiele erlautern die Erfindung, Telle und Prozentangaben 
beziehen sich auf dee Oevichi. Die Beispiele 1 bis 59 betreffen 
die Herstellung. von Verbindungen der Erfindung. 

Beispiele 1 bia 13 

Standardverfahren zur Herstellung der Verbindungen der Erfin- 
dung, 

Bin Gemisch aus 0,1 Mol H-{3, 5-T)ihalogenphenyl)-bernsteinsaure- 
monoamid, 50 ml EssigsaureaiJlry clrid und 1 g wasaerfreies Natrium- 
acetat wird in einem 100 mi fassenden Vierhalskolben 1 Stunde 
auf 100°C erhitzt und gerUhru, Danach werden die Essigsaure und 
das Essigsaureanhydrid unter vermindertem Druck abdestilliert, 
und der RUckstand wird mit Waeser gewaschen und getrocknet. 
Han erhalt das entsprechende N-(3,5-Dihaiogenphenyl)-succinimid 
in guter Ausbeute, Zur Reinigung kann das Produkt aua Athanol 
uakriatallisiert werden. 

Das verfahrensgemass eingesetate Bernsteinskuremonoaaid lasst 
aioh durch Acylierung dea entspreohenden Aniline mit dee ent- 
spreohtnden Bemateinsttureanhydrid heretellen, Typiaohe, Bei- 

• : V^:.V-*.. '.\'~v\ ORIGINAL INSPECTED 



- 59 - 2012656 

spiele fur vervend bare Bernateinaaureanhydride und Aniline Bind 
nachatehend angegeben: 

Bernateinsaureanhydride t v. ; , 

2-MethylthiobernsteinBaureanhydrid, - ;'; • . 

2-Xthylthioberns teinaaureanhydrid, 4 7; ./ : ;; '=- J 

2-n-PropylthiobernBteinBaureanhydrid, ";!'"■!*}". ■ \ ,V "i^OL'" 1 
2-lBopropylthiobarn8teih8aureanhydrid , i. J ; : - . • 
2-n-Butylthlobern8teinsaurean|iydrid l , t . 
2-n*l80butyltMobern8tein8au3?e8jihydridi . * , 

2-sek .-Butyl thi obe rns t einsaWeahhy drid , *.••••..«.. - : 

2-tert.-Butylthfo*bern8 teinaaureanhydrid , .; l : . 
2-.n-A«ylthiobernstein8aureantoydrid l ■•- r'. 

2-Iaoamylthioberna teinaaureanhydrid, r " ' \ 

2-tert .-Wlthioberna teinaaureanhydrid , 7 
2-Hexylthiobern8tein8aureanhydrid, ' 
2-Heptylthioberna teinaaureanhydrid, 
2-OctylthiobernBteinaaureanhydrid, ■ % 

2-Nony lthi oberns teinsaureai^ydrid , 

2-OecylthiobernB teinsfiureanhydrid , .. '• : 

2-Phenyl thioberns t e ins aur eanhy drld * 

2-(o-Chlorphenyl thio)-bernBtein8aUreanhydrid , r 
2-(m-Chlorphenylthio J-bemsteinsaureanhydrid » 
2-( p-Chlorphenyl thio ) -berns teihsaureanhydrid , - I- : 
2-( o-Methylphenyi thio J-bernsteineaureahhydrid , 
2-(m-Methylphenylthio J-bernateinsaureanhydrid , 
2- ( p-Methy Xphenyl thio )-bern8teinaaureahtiydria y 
2-( p-Hitrophenyl thio )*berna teinaaureanhydrid , 
2-BenBylthIobernB^ 
2-Dijnathyl^ 
2-(niHHpropylamin^ 
-' 2-(Diriao^opyXaiidn6 j^erhBtel^ 
2^Di~h~lmtylaalnb^ *ff: : ^-?W-W& : -h : . 



iBaureanhydrid, : 
ahy&rifli r =,'- : >- C^^^^^ff- 



2-(J>i-iaobuiylajrtn6)^er^^ 



2- ( Bi-n~ajByiaaino )*berna teinBaureanhydrid , ; 
2-(J>i-i8oajtfl8jdoc^berh*te^Ba^ ' 1/; 

2-Bihexyi8«inoD8rn8ttih8|liur«e^ -•X^-->;;; 

2-Pyrrolidihobern8t»in«Jiuri ■ 3?S4 ':C : ; 
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2-Piperidinobernsteinsaureanhydrid, 
2-MorpholinobernsteinBaureanhydrid, 
Aniline : 

3 , 5-Dif luoranilin , 
3 , 5-Dichloranilin , 
3 » 5-Dibromanilin , 
3,5-Dijodanilin, . 

Die ErgebniBBe Bind in der nachatehenden Tabelle zusanunen- 
geatellt. ..." 

A. 



, 4 .. . 
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Beispiele 14 bis 20 

Standa^dverfahrsnsvorschrift anr Herstellung der Verbindungen 
der Erfindung 

Ein Gemisch aus 0,1 >-ol <*-*ne£ ^-Pnenylcyclopropandicarbonsaure- 
monoamine, 50 g Es3ig3aureanhydrid und 1 g wasserfreiem Natrium- 
ace tat wird in ejnen ioo ml fasuenden Yierhalskolben gegeben und 
30 Kinuten auf 100°C erhitzt und geriihrt. Danach werden die Es- 

sigsaure und daa Essigsaureanhydrid unter vermindertem Druck ab- 

A. 

destilliert, und der P . ^.vranti wird mit Wasser gewaschen und 
getrocknet. Man erhalt in guter Ausbeuto das entsprechende 
N-Phenylcyclopropandicarboximid der allgemeinen Pormel I. Zur 
Reinigung kann das Produkt aus Athanol umkristallisiert werden* 

Das verfahrensgemass eingesetzte N-Phenylcycl opropandicarbonsau- 

re-monoamid laset sich durch Acylierung des entsprechenden 

Anillns mit dem entsprechenden Cyclopropandicarbonsaureanhydrid 

herstellen* Beispiele fiir vervsadbare Cyclopropandicarbonsaure- 

anhydride sind; 

Anhydride : 

Cyclopropandicarbonsaureanaydrid , 

1-Me thylcyclopropandioarl onsiiv;reanhydr id , 

3-Methylcyclopr opandicarbonsaur eanhydrid , 

1 , 2-J)imethylcyclopropandicarbonsaureanhydrid , 

1 , 3-Dimethylcyclopropandicarbonsaureanhydrid f 

3 , 3-Dime thylcyclopropandicarbonsaureanhydrid , 

1,3, 3-Trimethylcyclopropandicarbonsaureanhydr id , 

1,2,3,3-Tetramethylcyclopropandicarbonsaureanhydrid, ' 
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Die verwendbaren Aniline Bind: ' . 

3 , 5-Dif luoranilin t 
3 9 5-Dichloranilin f 
3,5-Dibromanilin f 
3,5-Dijodanilin. 

In der nachBtehenden Tabelle Bind die verfahrenegemaBB hirge- 
stellten Verbindungen viedergegeben. 

i" ■".•...*' ' .■ r '■ 
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Bei -piel 21 

N-(3, 5-Dichlorph* v L )-giutari:aid 

Bin Gemisch aus 27, 0 g N-'%->-.0i.chx;n phenyl )~glutarsauremono- 
amid, 50 g EBSigaauraanhydrirt und 1 & wasaerfreiem Natriumacetat 
vird in I'ii.sm 100 ml faesenden. Vie.r'ialakolben 1 Stunde auf 80 
bis 90°C erhitac and geriibrt. Danach werden Essigsaure und Es- 
sigsaureanhydrid unter vermindertem Druck abdestilliert, und der 
Rttckstand wird mit Was' ; ^ /;ovncchen und getrocknet. Ausbeute 
24,8 g weisse Kristalle ?oi= :*p. 172,5 bis 174, 5°C. 

Beispiel 22 

N-(3, 5-Dibr omphenyl )-glutarimid \ 

36,5 g N-(3,5-Dibromphenyl)-glutarsauremonoamid werden in einen 
50 ml fassenden Claisen-Koiben gegeben und 3C Minuten auf 170 bi 
180°C erhitzt. Das entsteheudf. Waoser wird abdestilliert. Das 
Rohprodukt wird aus einer teinchung von Athanol und Benzol um- 
kristallisiert. Ausbeute 28,4 g weisae Kristalle vom Pp. 151,5 
bis 153, 5°C 

Beispiel 23 

N-(3 , 5~Di jodphenyl )-glutarimid 

Bin Gemisch aus 23,0 g N-(3,5-Di^odphenyl)-glutarsauremonoamid, 

50 g Bssigsaureanhydrid und 1 g wasserfreiem Natriumacetat wird 

in einem 100 ml fassenden Yierhalskolben eine Stunde auf 80 bis 

90°C erhitzt und gertthrt. Danach werden Essigsaure und Essigsau 

reanhydrid unter vermindertem Druck abdestilliert, mid der Riick 

stand wird mit Wasser gewaschen und getrooknet* Ausbeute 21,2 g 

weisse Kristalle vom Pp. 177 bis 178,5°Ct 
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Beispiele 24 bis 28 

Standardverfahrensvorschrift zur Heratellurig der Verbindungen 
der Erfindung 

Ein Gemisch aus 0,1 Mol einea N-PhenylphthalsauremohoamidB, 
50 g Esaigaaureanhydrid und l'.g waaserfreiem Natriumacetat wird 
in einem 100 ml faasenden Vierlialakolben 1 Stunde auf 60 bis 
100°C erhitzt und gertthrt. Danach werden EsBigaaure und Eaaig- 
saureanhydrid unter vermindertem Drttck abdestilliert, und der 
Bttckstand vird ait 'Wser gfewaachen und getrocknet. Man erhalt 
in guter Auebeute das entaprechende H-Phenylphthalimld der all- 
gemeinen Pormel I. Zur Reinigung kann daa Produkt aua Xthanol 
umkriatalliaiert werden. 

Die verfahrenBgemaBB eingesetaten H-PhenylphthalaaureoonVaaide 
. laasen aich durch Acylierung dea entaprechendon Aniline nit dea 
entsprechenden PhthalBaureanhydrid heretellen. Typieche •Beiapie 
le fttr ▼erWendbare Phthalaaureannydtide und Aniline aind nach- 
atehend auf gef Uhrt : 
Phthal8aureanhydride i 

l r 2-Pihydrophthal8aureanhydrid, 

1,4-Dihydrophthalaaureanhydrid, . ! . 

1 ,6^ihydrophthalBauJfeannydrid , . ; .; 
5, 4-miiirdropbtnalBaureB^ 

5 t 6*pihyaroph$^^ j 
4 , 5iDihydropnthalBaureahhydrid, 
1,2 v3 , 4-TetrahydropliihalBaureanbydrid, 
l f 2;3,6-Tetranydropninal8attrea^ 
1,4,5, 6-Ietri0iytoopiittaa8ttureanhydrid, 
3 , A , 5 ,6-atetxahydrophtnalaaureaiiliydrid, 
HexaJiydrophtlialBaureanhydrid . 



'"-.V'^'ACi-.; 
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Aniline: 

3, 5-Difluoranilin, 
3,5-Dichloranilin, 
3,5-Mbromanilin, 
3,5-Dijodanilin. 

Die verfahrensgemass hergestellten Verbindungen eind in der 
nachstehenden Tabelle aufgefUhrt. 



• A. 
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Tabelle XLI 



Bex- . 
spiel 
Hrv— 


Ausgangsverbin- 
dung _. 


P r o c 
Formel _ 


1 u k t 


.Aus- 
beu-te , 


24 


^"^Cl 


0 

:Oci>cf 

I, Cl 
0 


96 - 
97 


i 

96 


25 


^-s^COOH A • 

^^CONH-/~5 
| CI 


oc>cr 

II ci 

0 


174 - 

176 


94 


26 


CI 


0 

l| ci 
0 


204 - 
205 


97 


27 


1 — *^C0NH-&~} 


0 

H ci 

. 0 


112.5 
- 115 


95 


28 


rV C00H Br 
X-A.CONH-^5^ 


0 

t| Br 

o • : . 


112 - . 
115 


i 

93 

1 
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Beispiele 29 bis 32 
Standard verfahrensvorachri ft 

JSin Gemisch a-ta .0,1 Mol eiaes N-' >» >Dihalogenphenyl)-bernstein- 
sauremonoamid, 50 ml Ess Usaurfcanhidxxd und 1 g wasserfreiem 
Natriuaacetat vird in eir.ero 100 ml l^aenden Vierhalskolben 1 
Stunde auf 00 bis 100°C erhitat und gerUhrt. Danach werden Essig- 
saure und Essigsaureanhydrid .inter vsrmindertem Druck ab- 
destilliert, und der RUckstand wird mit Wasser gewaschen und ge- 
trocknet. Man erheit in />v.ter Auebeute das entsprechende 
N-(3,5-Bihalogenphenyl)- uceinimid der allgemeinen Formel I. Zur 
Reinigung kann die V e rMudung aus Athanol umkristallisier t wer- 
den. 

Die verfahrenogemass eingesetzten N-(3,5-Dihalcgenphenyi)-bern- 
steinsauremonoamide fccnnen durch Acylierung .des entspreohenden 
Anilins mit dem entsprechenden Bernateinsaureanhydrid hergestellt 
werden. Typische Beispiele fur ver^endbare Bernsteinsaureanhy- 
dride und Aniline sind RachstaiwuA uuigefuhrt. 
BernBteinaaureanhydride : 

2 , 3-Dimethylberns teinsaureanhydrid , 

2-Xthyl-3-methylbernsteinBaureaiihydrid, . 
2 , 3-Diathylberns teinsaureanhydrid , 
2-Methyl-3-propylbernsteinsaureanhydrid und 
2 , 3-Dipropylbernsteinsaureanhydrid . 

Aniline: 

3,5-Difluoranilin, t t 

3,5-Dichloranilin, . x 

3,5-Dibromanilin und 
3,5-Dijodanilin. 
Die verfahrensgemasB hergestellten Verbindungen Bind in der 

naohstehenden TabBlle wiedergegeben. 
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Tabelle XLTT 



•Bei-J '.- 


P r o d u fc t 


spie 

• 

*Hr.. 


1 , Ausgangsver- 
bindung 


Pormel 


j 


AUB— 

beytte , 


29 


CH CHCOOH 


0 

c Vcr**v 

mf^f ^ci 

0 


110 - 
116 0 C 


* 


• 

30 


J CHCOOH 


CH 3 C I* 
0 


125 - 

13290 


93 


31 


1 x 
CH^CCHH^ 

I. 


0 

CH^ n 


137 - 
U0°C • 


95 


32 


CH^ 

CHCOOH 

••■WWII d 

:'*>£# : : 


0 

CH. « 
3 CH-C V CI 

.CH^/"<I 

• . * • . • • - ■*■ ■ • * 

•• • - r • , .... • 


» 

102°C 

• *" . *. 


92 



» ■•*- * 
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Ein Gemisch aus 0,1 Mol eines N-(3 f , S'-Dihalogenphenyl )-bern- 
steinsauremonoamidsp 50 ml Essigsaureanhydrid und 1 g wasser- 
freiem Natriumacetat wird in einem 100 ml fassenden Vierhals- 
kolben 1 Stunde auf 80 bis 100°C erhitzt und gerUhrt. Danach 
werden EssigB&ure und Essigsaureanhydrid unter vermindertem Druck 
abdestilliert, und ,der RUckstand wird mit Wasser gewaschen und 
getrocknet. Man erhalt in guter Ausbeute das entsprechende 
N-(5 f tS'-DihalogenphenylJ-succinimid. Zur Reinigung kann die 
Verbindung aus Xthanol umkristallisiert werden* 

Die verfahrensgemass eingesetzten N-(3* ^'-Dihalogenphenyl)- 

be rns te instturemonoamide 

/ konnen durch Acylierung der entsprechenden Aniline 

mit dem entsprechenden Bernsteinsaureanhydrid hergestellt wer- 
den. 

Typische Beispiele fttr verwendbare Bernsteinsaureanhydride und 
Aniline Bind nachstehend aufgefiihrt. 

Bernsteinsaureanhydride: 

2-Fluorbernsteinsaureanhydrid , 

2-Chlorbernsteinsaureanhydrid f 

2-Brombernsteinsaureanhydrid, 

2- Jodberns t einsaureanhydrid , 

2 , 3-Difluorbernst einsaureanhydrid, 

2 f 3-Dichlorbernsteinsaureanhydrid > 

2,3-Dibrombernsteinsaureanhydrid, 

2 f 3-Di jodbernsteinsaureanhydrid und 

Bernsteinsaureanhydride 
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Beispiele 33 bis 37 
Standardverfahrensvorsehrif t 
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Aniline: 

'3t 5-Difluoranilin r . 
5, 5-Dichloranilin, I 
3, 5-Dibromanilin? und 
3,5-Bi jodanilin. 

Die verfahrensgemass hergestellten Verbiridungen aind in der 
nachstehenden Tabelle wiedergegeben. 
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Beispiele 38 bis 47 
Standardverfahrensvorschrif t 

Ein Gemisch aus 0,1 Mol eines N-Phenylmaleinimids , 0,1 Mol elnes 

IV, in der R." ein Alkylthiorest 1st 
Mercaptane der allgemeinen Pormel / und 100 ml Benzol wird in 

einem 200 ml fassenden Vierhalskolben unter Hiilirjen mi t 5 ml Ben- 
zol yersetzt, das eine katalytische Menge Triathylamin enthalt. 
Das Gemisch wird weitere 30 Hinuten geriihrt, danach wird das Ben 

zol unter vermindertem Druck abdestilliert. Man erhalt in guter 

- A . 

Ausbeute das entsprechende N-Phenyleuccinimid der allgemeinen 
Forme 1 I. Zur Reinigung kann das Produkt aus einer Mischung von 
Benzol und Ligroin umkristallisiert werden* Typische Beispiele 
f Ur verwendbare N-Phenylmaleinimide und Mercaptane sind ^nach- 
stehend aufgefUhrt* 

N-Phenylmaleinimide : 

K-( 3 9 5-Dif luorphenyl )-maleinimid f 

H-( 3 , 5-Dichlorphenyl )-maleinimid, 

H-(3 f 5-Dibromphenyl)-maleinimid ? und 

H-( 3 , 5-Di j odphenyl )-oaleinimid . 
Mercaptane : 

Methylmercaptan, Athylmercaptan, n-Propylmercaptan, . 

Isopropylmercaptan, n-Butylmercaptan, Isobutylmercaptan, 

tert.-Butylmercaptan, n-Amylmercaptan, Isoamylmercaptan, 

tert.-Amylmercaptan, act-Amylmercaptan, Hexylmercaptan, 

Heptylmercaptan, Octylmercaptan, Nonylmercaptan, Decyl- 

mercaptan, Thiophenol, o-Ihiocresol, m-Thiocresol, p-rThio- 

cresol, o-Chlorthiophenol> m-Chlorthiophenol, p-Chlorthio- 

phenol t p-Nitrothiophenol, Benzylmercaptan, Allylmercaptan 

und Thioessigsaure. 
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Die verfahrensgemass hergestellten Verbindungen sind in der 
nachstehenden Tabelle aufgefuhrt. 

Tabelle XLIV, 

t • - 



apiel- 
Nr... 


.Mercaptan " 


Produkt 


Formel 


Aua- ' 


j Pp.Ap.,l 


33 


CH 3 CH 2 SH 


0 
II 

C1 ~>-r v ^C-CH-SCH CH 

rv-iC I 2 3 

^C-CH 
CI » ' 2 

0 


65 


.Pp. / 

104 - • 
106 


39 


CH 3 (CH 2 ) 2 CH 2 SH 


0 

01 N-^ ^C-CH-SCH 2 (CH2) 2 «CH 3 
0 




-• pp . ' ; 

60 - 
61.5 


40 


CH 3 (CH 2 ) 6 CH 2 SH 


. o 

C1 >>H'' C "| H " SC ^ (CH2)6,CH3 

ci-^^^V 

0 


66 : 


#p* 
47 - 

t 
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a 




0 
0 


95 


£ yt m 

150 - 
151 


42 


ci-^y-sH 


0 
0 


90 


Pn 

r ^ • * 

119 - 
120.5 


43 


- A. 


0 

ci >AXc-CH 2 
0 


90 


rp. 
145 - 
147 


44 




0 

t) 

0 


85 


Kp. 

O.louHg 
197 - 
200 


4$ 


O-SH 


0 

0 


93 


Pp. ' 
159.5 
- 161 


46 


CH2-CH-CH2S 


0 

II 

01 >C-CH-S-CH,-CH»CH2 

TV<T 1 

CI | * 

0 


93 


Pp. / 

ai - 

82 


47 


CH3-C-8H 
0 


0 

1 

0 


r 

95 


pp. 
129.5 

-131.0 
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Belsplele 48 bis 52 
S tandardverf ahrens vorschr i ft 
Eih Gemisch aus Oj-IJHoI eines N-Phenylroaleinimids , 0,1 Mol einesJ 
Aroins der allgemeinen Formal jV, in der Bj* ein pialkylamino-, 
cycllach sekundarer Amino- Oder ein heterocycliacher Aminoreat 
lati tind 100 ml Benzol wiiri imairiem 
200 ml faaaenden Vierhaiakolbeh 1 Stunde gertihrt und erwarmt. Da- 
nach wird daa Benaol unier vermindertem Druck abdeatilliert. Man 
erhalt in guter AuBbeute das entsprechende N-Phenylsuccinimid der 
allgemeinen Formel I. Zur Reinigung kann die Verbindung aus einer 
Mischung ron Benzol und ligroin umkriBtallisiert werden. f 

• ' ' " ■ " ■ . . .. f . 

Typische Beispiele fUr verfahrenagemaBa vervendbare N-Phenyl- 
maieinimide und Amine sind nachatehend aufgefUhri* 

Jf-Pnenylmaleinimide : •• '*.•• >^V : ;-; 

, M-( 3 , 5-Dif luorphenyl )-maleinimid , N-(3 , 5-Dicnlorpnenyl » 
maleinimid, N-(3,§-Bibrqmphenyl)-maleinxmid und 
H?4(3 ,5-Bijodphenyl )-m^iei«tmidi; 

Amine: * ■ •.. -,_ '■"/ 

Dimetnylamin, Diathylamin, pi-n-propylamin, Di-n-butylamin, 
Di-iaobutylamin, Di-n-amylamin, Di-isoamylamin, Bihexylamin, 
Dicyclohexylamin, Diphenylamin, Pyrrolidin, Piperidin und 
Morpholin. 

- 

Die verfahrensgemass hergestellten Verbindungen sind in der 
nachstetienden Tabelle aufgeftihrt. 

c - 
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Tabelle xlv 



*Bei- 

spiel 

hr. 


Amln - 


p r 0 d u k t 


Formel 


Aub- 
beute 


Pp., °c ' 




3 2 NH 
CH-CH.^ 


0 

oi^ ^ ■ 

0 


83 


95 - 
96.5 




CH 3 (CH 2 ) 2 CH 2Vv 
CH j ( ) 


0 

" ^CH 2 (CH 2 ) 2 .CH 3 

B-V ^ 2 2 2 3 
0 


85 


89 - ! 
91 


50 


! NH 

I AMI 


0 

0 


87 


85 - 
87 


51 


* 

(NH 
\ f 


0 

0 


90 


118 - 
121 


52 . 


1 — \ . 
C^JW 


0 
0 


98 


209 - 
210 

1 
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Beispiele 53 nis 55 
Standardverfahrensvorschrift 

In eine Lbsung von 0,1 Mol eines N-(3 ' ,5 •-Dihalogenphenyl)- 
maleinimids in 100 ml Tetrahydrofuran wird 1 Stunde bei 25°C 
wasserfreier Chi orwassers toff eingeleitet. Danach wird das 
Gemisch 3 Stunden geruhrt, Nach beendeter Umsetzung wird das L6- 
sungsmittel unter vermindertem Druck abdestilliert • Man erhalt 
in guter Ausbeute das entsprechende N-(3, 5-Dihalogenphenyl )- 
succinimid der allgemeinen Pormel I. Zur Reinigung kann die Ver- 
bindung aus einer Mischung von Benzol und Athanol umkristalli- 
siert werden. t 

Beispiele fiir verfahrensgemass verwendbare N-(3 1 ,5 f -Dihalogen— 

phenyl )-maleinimide sind: 

N^(3t f 5t^Difluorphenyl)-maleinimid, U-(3 I ,5*-Dichl or phenyl)- 
maleinimid , N-( 3 ' $ 5 1 -Dibromphenyl )-maleinimid und 
K-( 3 ' , 5 '-Dijodphenyl )-maleinimid. 

r 

Die verfahrensgemass hergestellten Verbindungen sind in der nach 
stehenden Tabelle aufgefuhrt. 
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Tabelle XLVI 







Halogen- 

wasser- 

atoll 


P r o d u k t 


Bei- 
spiel 
Nr. 


Ausgangsver- 
bindung 

• » 


. Formel 


Fp.,°C 


bei^te, 1 








0 

II 

C1-CH-C V /=r- C1 

CHp-C ^4 
2 II CI 

0 






53 


cixf 

l| CI 
0 


~HC1 


128.0 - 
129. 0°C 


93 


54 


0 


HBr 


0 
II 

Br-CH - C v — ^Cl 

2 II ci 
0 


131- 
134°C 


86 




9 Br 
0 




0 

11 






55 


HC1 


2 | Br 
0 


157- 
I59.5OC 


91 
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Beispiele 56 bis 57 ^ 
Standardverfahrensvorschrift 

0,1 Mol eines N-(3* ^S'-DihalogenphenylO-maleinsauremonoamids 
in einem 100 ml fassenden Vierhalskolben werden tropfenweise und 
unter RUhren mit 50 g Thipnylchlorid versetzt. Danach wird das 
Gemisch 1 Stunde unter Ruckfluss gekocht und geruhrt. Nach be- 
endeter Umsetzung wird das Reaktionsgemisch in Eiswasser einge- 

gossen, und uberschiissiges Thionylchlorid zersetzt. Die sich ab- 

A . 

scheidenden Kristalle werden abfiltriert, mit Wasser gewaschen 
und getrocknet, Man erhalt in guter A US beute das entsprechende 
N-(3 1 , 5 , -Dihalogenphenyl)-3-chlorsuccinimid der allgemeinen Por- 
mel I. Zur Reinigung kann die Verbindung aus einer Mischung von 
Benzol und Athanol umkristallisiert werden, 

Beispiele fur verfahrensgemass eingesetzte Maleinsauremonoamide 
sind: 

N-( 3 1 , 5 • -Di flu or phenyl )-maleinsaur emonoamid , 
N-(3' 9 S^DichlorphenylJ-maleinsauremonoamidp 
N-C3 1 f S'-DibromphenylJ-maleinsauremonoamid und 
N-( 3 1 1 5 1 -Di jodphenyl )-maleinsauremonoamid • 

Die verfahrensgemass hergestellten Verbindungen sind in der 
nachstehenden Tabelle aufgefiihrt. 
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Tabelle XLVII 
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Beispiele 58 bis 6l 
Standardverfahrensvorschrif t 

Ein Gemisch aus 0,1 Mol eines N-Phenylsuccinimids und 100 ml 
Aceton wird in einen 300 ml fassenden Vierhalskolben mit 0,3 Mol 
10 #-iger wassriger Wasserstof fperoxidlosung versetzt und 5 Stun- 
den bei 50°C geriihrt, Danach wird das Beaktionsgemisch in Eiswas- 
ser eingegossen, die sich abscheidenden Kristalle werden abfil- 
triert, mit Wasser gewaschen und getrocknet. Man erhal't in guter 
Ausbeute das entsprechende N-Phenylsuccinimid deT allgemeinen 
Pormel I . 

Die verfahrensgemass eingesetzten N-Phenylsuccinimide lassen sich 
nach ublichen Verfahren durch Umsetzung eines Mercaptans mit 
einem N-(3,5-Dihalogenphenyl)-maleinimid herstellen. Beispiele 
fur verwendbare N-(3, 5-Dihalogenphenyl)-maleinimide und Mercapta- 
ne sind nachstehend aufgeftthrt. 

N-(3,5-Dihalogenphenyl)-maleinimide: 

N-(3,5-Difluorphenyl)-maleinimid, N-(3,5-Dichlorphenyl)- 

maleinimid, N-(3, 5-Dibromphenyl)-maleinimid und 

N-( 3 , 5-Di jodphenyl )-maleinimid • 
Mercaptane : 

Methylmercaptan, Athylmercaptan, n-Propylmercaptan, Isopropyl- 
mercaptan, n-Butylmercaptan, Isobutylmercaptan, tert.-Butyl- 
mercaptan, n-Amylmercaptan, Isoamylmercaptan, tert # -Amylmer- 
captan, act-Amylmercaptan, Hexylme reap tan, Heptylmercaptan, 
Octylmercaptan, Nonylmercaptan, Decylmercaptan und Benzyl- 
mercaptan. 

Die verfahrensgemass hergestell-ten Verbindungen sind in'der 

nachstehenden Tabelle auf^efuhrt, *< 
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Die Beispiele 62 bis 110 erlautern die Verwendung von Verbindun- 
gen der Erfindung in microbiciden Mitteln, 

Beispiel 62 

3 Teile rS'-DichlorphenylJ^-phenylthio^^-pyrrolidin- 
dion und 97 Teile Ton werden griindlich pulverisiert und ver- 
mischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 3 # Wirkstoff. 

Beispiel 6? 

4 Teile l-(3 f ^'-D^chlorphenylJ^-athylthio^^-pyrrolidin- 
dion und 96 Teile Talcum werden grtindlich pulverisiert und ge- 
mischt* Man erhalt ein Staubemittel mit 4 # Wirkstoff. 

Beispiel 64 

50 Teile l-(3' ^S'-DichlorphenylJ^-Cp-chlorphenylthio)^, 5- 
pyrrolidindion, 5 Teile eines Netzmittel vom Alkylbenzolsulf o- 
nattyp und 45 Teile Diatomeenerde werden griindlich pulverisiert 
und vermischt. Man erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 f> Wirk- 
stoff. 

Beispiel 65 

10 Teile l-(3 f , 5 , -Dichlorphenyl)-3-diathylamino-2 ,5-pyrrolidin- 
dion, 8o Teile Dimethylsulf oxid und 10 Teile eines Emulgators 
vom Polyoxyathylenphenylphenolathertyp werden miteinander zu 
einem emulgierbaren Konzentrat mit 10 # Wirkstoff vermischt. Zur 
Anwendung wird das Konzentrat mit Wasser verdunnt und ver- 
epritzt. 

Beispiel 66 

5 Teile 1-(3 I jS'-DichlorphenylJ-J-n-butylthio^^-pyrrolidindion, 
93 f 5. Teile Ton und'l f 5 Teile eines Bindemittels vom Polyvinylal- 
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kohoityp werden griindlich pulverisiert und verznischt. Nach dem 
Verkneten mit Wasser wird das Gemisch granuliert und gelrrocknet. 
Man erhalt ein Granulat mit 5 # Wirkstoff, 

Beispiel 67 

2 Teile l-(3 1 > 5 , -Dichlorphenyl)-3-pyrrolidin-2,5-pyrrolidindion,. 
1,5 Teile O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat , 0,1 Teile 
Kasugamycin und 96,4 Teile Ton werden griindlich pulverisiert 

und vermischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 3,6 j6 Wirkstoff. 

. A • 

Beispiel 68 - 

2 Telle l-(3 ' , 5 '-Dichlorphenyl )-3-p-tolylthio-2 , 5-pyrrolidin- 
dion, 1,5 Teile O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphate , 2 Tel- 
le o,0-Dimethyl-0-(3-methyl-4-ni.trophenyl)-thionophosphat, 

1,5 Teile 3,4-Dimethylphenyl-N-methyicarbamat und 93 Teile Ton 
werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein- 
Staubemittel mit 7 $ Wirkstoff. 

Beispiel 69 

3 Teile N-(3 f ^'-DichlorphenylJ-cyclopropandicarboximid : und 97 
Teile Ton werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man er- 
halt ein Staubemittel mit 3 $ Wirkstoff. 

Beispiel 70 

4 Teile N-(3 f ,5 f -Dibromphenyl)-cyclopropandicarboximid und 96 
Teile Talcum werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man 
erhalt ein Staubemittel mit 4 $> Wirkstoff. 

Beispiel 71 

50 Teile 1, 2-Dimethyl-N-(3 f , 5 '-dichlorphenyl )-c y clopropandicarb - 

oximid, 5 Teile eines Netzmittels von Alkylbenzolsulf onattyp 
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und 45 Teile Diatomeenerde werden griindlich pulverisiert und 
vermischt. Man erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 j£ Wirkstoff. 
Zur Anwendung wird das benetzbare Pulver mit Wasser verdunnt und 
verspritzt. 

Beispiel 72 

10 Teile l,3-Dimethyl-N-(3 , , 5 •-dichlorphenylj-cyclopropandicarb- 
oximid, 80 Teile Dimethylsulfoxid und 10 Teile eines Emulgators 
vom Polyoxyathylenphenylphenolathertyp werden miteinander zu 
einem emulgierbaren Konzentrat mit 10 # Wirkstoff vermischt. Zur 
Anwendung wird das Konzentrat mit Wasser verdunnt und verspritzt. 

Beispiel 73 

5 Teile l,3-Dimethyl-N-(3 ' ,5 , -dibromphenyl)-cyclopropandicarbox- 
imid, 93,5 Teile Ton und 1,5 Teile eines Bindemittels vcm Poly- 
vinylalkoholtyp werden griindlich pulverisiert und vermischt. Das 
Gemisch wird mit Wasser verknetet, anschliessend granuliert und 
getrocknet. Man erhalt ein Granulat mit 5 $> Wirkstoff. 

Beispiel 74 

3,6 Teile l,3-Dimethyl-N-(3' ,5'-dijodphenyl)-cyclopropandicarbox- 
imid, 1,5 Teile O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 0,1 
Teile Kasugamycin und 96,4 Teile Ton werden grUndlich pulveri- 
siert und vermischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 3,6 £ Wirk- 
stoff. 

Beispiel 75 

7 Teile N-(3' ,5'-Dichlorphenyl)-cyclopropandicarboximid, 1,5 
Teile O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 2 Teile 0,0-Di- 
methyl-0-(3-methyl-4-ni trophenyl )- thionophosphat , 1 , 5- Teile 
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3,4-Uimethylphenyl-N-methylcarbamat und 93 Teile Ton werden • 
griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Staubemit- 
tel mit 7 # Wirkstoffgehalt. 

9 

Beispiel 76 

3 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-»glutariroid und 97 Teile Ton werden 
griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Staubemit- 
tel mit 3 # Wirkstoff. 

Beispiel 77 * • 

4 Teile N-(3, 5-Dibromphenyl)-glutarimid und 96 Teile Talcum wer- 
den griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Staube- 
mittel mit 4 + Wirkstoff. 

Beispiel 78 

50 Teile N-(3,5-Dijodphenyl)-glutarimid, 5 Teile eines Metzmit- 
tels vom Alkylbenzolsulfonattyp und 45 Teile Diatomeenerde wer- 
den griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein be- 
netzbares Pulver mit 50 ?C Wirkstoff. Zur Anwendung wird das be- 
netzbare Pulver mit Wasser verdunnt und verspritzt. 

Beispiel 79 

10 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-glutarimid t 80 Teile Dimethyl- 
sulfoxid und 10 Teile eines Emulgators vom Polydxyathylenphenyl- 
phenolathertyp werden zu einem emulgierbaren Konzentrat 'mit 10 i> 
Wirkstoffgehalt vermischt. Zur Anwendung wird das Konzentrat mit 

v 

Wasser verdunnt und verspritzt. 
Beispiel 8Q 

5 Teile N-(3,5-Dibromphenyl)-glutarimid, 93,5 Telle Ton und 

1,5 Teile eines Bindemittels vom Polyvinylalkoholtyp werden 
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griindlich pulverisiert und vermischt. Das Gemisoh wird mit Was- 
ser verknetet, anschliessend granuliert und getrocknet. Man er- 

r 

halt ein Granulat mit 5 & Wirkstof fgehalt. 
Beispiel 8l 

2 Teile N-(3»5-Dichlorphenyi)-glutarimid, 1,5 Teile 0-n-;Butyl-S- 
athyl-S-benzyldithiophosphat, 0,1 Teil Kasugamycin und 96,4 Tei- 
le Ton werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt 

ein Staubemittel mit 3,6 $ Wirkstof f. 

A . 

Beispiel Eg 

2 Teile N-(3»5-I)ichlorphenyl)-glutarimid, 1,5 Teile 0-n-Butyl-S- 
athyl-S-benzyldithiophosphat, 2 Teile 0,0-Dimethyl-0-(3-methyl- 
4-nitrophenyl)-thionophosphat und 1,5 Teile 3,4-Dimethylphenyl- 
N-methylcarbamat werden griindlich pulverisiert und vermischt. 
Man erhalt ein Staubemittel mit 7 # Wirkstoff . 

Beispiel 83 

3 Teile N-(3»5-Dichlorphenyl)-imid von A^Cyclohexendicarbon- 
saure und 97 Teile Ton werden griindlich pulverisiert und ver- 
mischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 3 # Wirkstof fgehalt. 

Beispiel 84 

4 Teile N-(3* 5-Dichlorphenyl)-imid von A ^-Cyclohexendicarbon- 
saure und 96 Teile Talcum werden griindlich pulverisiert und ver- 
mischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 4 $ Wirkstoff. 

Beispiel 85 

50 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-imid vonA 1,4 -Cyclohexadiendi- 
carbons&ure, 5 Teile eines Netzmittels vom Alkylbenzolsulf onat- 
typ und 45 Teile Diatomeenerde werden griindlich pulverisiert und 
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vermischt. Man erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 $> Wirkstoff. 
Zur Anwendung wird das benetzbare Pulver mit Waaser verdUnnt und 
verspritzt. 

Beispiel 86 

10 Telle M-(3,5-Mchlorphenyl)-phthalimid, 80 Telle Kimethylsulf- 
oxid und 10 Teile eines Emulgators vom Polyoxyathylenphenylphe- 
nolathertyp werden miteinander zu einem emulgierbaren Korizentrat 
mit 10 f Wirkstoff yerdiinnt. Zur Anwendung wird das emulgierbare 
Konzentrat mit Wasser verdiinnf und verspritzt. 

Beispiel 87 

5 Teile N-(3, 5-Dichlorphenyl)-imid von Cyclohexan-l,2-diearbon- 
saure, 93,5 Teile Ton und 1,5 Teile eines Bindemittels vom Poly- 
vinylalkoholtyp .werden grtindlich pulverisiert und vermischt. 
Das Gemisch wird mit Wasser verkhetet, dann granuliert und ge- 
trocknet* Man erhalt ein Granulat mit 5 # Wirkstoff. 

Beispiel 88 

2 Teile N-(3, 5-Dichlorphenyl)-imid von A^Cyclohexendicarbon- 
saure,l,5 Teile O-n-Butyl-3-athyl-S-benzyldithiophosphat , 
0,1 Teile Kasugamycin und 96,4 Teile Ton werden grttndlich pul- 
veriBiert und vermischt.' Man erhalt ein Staubemittel mit 3,6 £ 
Wirkstoff. I 

Beispiel' 89 

2 Teile N-(3,5-Dibromphenyl)-imid von ^-Cyclohexendicarbon- 
saure, 1,5 Teile b-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 
2 Teile 0,0-Dimethyl-0-(3-methyl-4-nitrophenyl )-thionophosphat , 
1,5. Teile 3,4-Dimethylphenyl-N-ftethylcarbamat und 93 Teile Ton 
werden grttndlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Stau 
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bemittel mit 7 $ Wirkstoff. 
Beispiel 90 

3 Teile N-(3, 5-Dichlorphenyl)- of »B-dimethylsuccinimid urid 97 Tei- 
ie Ton werden grlindlich pulverisiert und vermischt. Man 'erhalt 
ein Staubemittel mit 3 # Wirkstoff. 

Beispiel 91 

4 Teile N-(3, 5-Dibromphenyl)- 0( f fi-dimethylsuccinimid und 96 Tei- 
le Talcum werden gfriindlich pulverisiert und vermischt. Man er- 
halt ein Staubemittel mit 4 1> Wirkstoff. 

Beispiel 92 

50 Teile N-(3,5-Di jodphenyl)- ^B-dimethylsuccinimid, 5 Teile 
eines Netzmittels vom Alkylbenzolsulf onattyp und 45 Teile 
Diatomeenerde werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man 
erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 # Wirkstoff, Zur Anwendung 
wird das benetzbare Pulver mit Wasser verdiinnt und verspritzt. 

Beispiel 93 

10 Teile N-( 3, 5-Dichlorphenyl)- v f fl-dimethyl3uccinimid f 80 Teile 
Dimethylsulfoxid und 10 Teile eines Emulgators vom Polyoxy- 
athylenphenylphenolathertyp werden miteinander zu einem emulgier- 
baren Konzentrat mit 10 Wirkstoff vermischt. Zur Anwendung wird 
das Konzentrat mit Wasser verdiinnt und verspritzt. 

Beispiel 94 

5 Teile N-( 3, 5-Dichlorphenyl)- (V,fl-dimethylsuccinimid, 93,5 Tei- 
le Ton und 1,5 Teile eines Bindemittels vom Polyvinylalkoholtyp 
werden grlindlich pulverisiert und vermischt. Das Gemisch wird mit 
Wasser verknetet, dann granuliert und getrocknet. Man erhalt ein 
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Granulat mit 5 & Wirkstoff . 
Beispiel 95 

2 Teile N-(3 , 5-Dichlorphenyl)- <y f B-dimethylsuccinimid, 1,5 .Teile 
O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 0,1 Teile Kasugamycin 
und 96,4 Teile Ton werden grurldlich pulverisiert und vermischt. 
Man erhalt ein Staubemittel mit 3,6 ?£ Wirkstoff. 

Beispiel 96 

2 Teile N-(3,5-Dibi*omphenyl)- o^fl-dimethylsuccinimid, 1,5 Teile 
O-n-Butyl-S-Sthyl-S-benzyldithiophosphat, 2 Telle 0,0-Dimethyl- 
0-(3-methyl-4-nitrophenyl)-thionophosphat, 1,5 Telle 3,4-Di- 
methylphenyl-N-methylcarbamat und 93 Teile Ton werden grUndlich 
pulverisiert und vermischt, Man erhalt ein Staubemittel mit 7 & 
Wirkstoff. 

Beispiel 97 

3 Teile N-( 3, 5-Dichlorphenyl )-chlorsuccinimid und 97 Teiie Ton 
werden grUndlich pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Stau 
bemittel mit 3. # Wirkstoff. 

Beispiel 98 

4 Teile N-(3,5-Dibromphenyl)-bromsuccinimid und 96 Teile Talcum 
werden grUndlich pulverisiert. und vermischt. Man erhalt ein 
Staubemittel mit 4 * Wirkstoff . 

Beispiel 9Q 

50 Teile N-( 3, 5-Dichlorphenyl)- Of ,B-dichlorsuccinimid, 5 Teile 
eines Netzmittels vom Alkylbenzolsulf onattyp und 45 JCeile 
Diatomeenerde werden grUndlich pulverisiert und jvfermischt . Man 
erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 jt Wirkstoff. Zur Anwendung 

109840/1796 



-loo- 2012656 

wird das Pulver mit Nasser verdUnnt und verspritzt. 
Bei spiel 100 . 

10 Telle N-(3,5-Dibromphenyl)-chlorsuccinimid, 80 Teile 'Dimethyl- 
sulfoxid und 10 Teile eines Emulgators vom Polyoxyathylp'henyl- 
phenolathertyp werden miteinarider zu einem emulgierbaren Kon- 
zentrat mit 10 jC Wirkstoff vermischt. Zur Anwendung wird das 
Konzentrat ait Wasser verdUnnt und verspritzt. 

Beispiel 10 1 • A • 

5 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)- Of ,fl-dibromsuccinimid, 93,5 Teile 
Ton und 1,5 Teile. eines Bindemittels vom Polyvinylalkoholtyp 
werden grtindlich pulverisiert und vermischt. Das Gemiech wird mit 
Wasser verknetet, dann granuliert und getrocknet. Man erhalt ein 
Granulat mit 5 J* Wirkstoff. 

Beispiel 102 

2 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-chlorsuccinimid, 1,5 Teile 0-n- 
Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 0,1 Teile Kasugamycin und 
96,4 Teile Ton werden grtindlich pulverisiert und vermischt. Man 
erhalt ein Staubemittel mit 3,6 ft Wirkstoff. 

Beispiel 103 

2 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)- <y,B-dichlorsuccinimid, 1,5 Teile 
O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithiophosphat, 2 Teile 0,0-Dimethyl- 
0-(3-methyl-4-nitrophenyl)-thionophosphat, 1,5 Teile 3,4-Di- 
methylphenyl-N-methylcarbamat und 93 Teile Ton werden grtindlich 
pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 7 1> 
Wirkstoff. 

# 
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Bei'spiel 104 

5 -Teile K-(3,5-Dichiorphenyl)-athylsulfinylauccittimicl und 97 
Teile Ton werden griindlich pulverisiert und vermischt. Mfan er- 
halt ein Staubemittel mit 3 1> Wirkstoff. 

Bei spiel 105 . " 

4. Teile H-(3,5-Dichlorphenyl)-n^octylsulfinylsuccinijnid und 

96 Teile Talcum werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man 

erhalt ein. Staubemittel mit 4j6 Wirkstoff. 

■ A. ; 

Bei spiel 106 

50 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-benzylsulfinylsuccinimid, 5 Teile 
eines Netzmittels vom Alkylbenzolsulfonattyp und 45 Telle 
Diatomeenerde werden griindlich pulverisiert und vermischt. Man 
erhalt ein benetzbares Pulver mit 50 # Wirkstoff. Zur Anwendung 
wird das benetzbare Pulver mit Was ser verdiinnt und verspritzt. 

Beispiel 107 

10 Telle N-(3,5-Dichlorphenyl)-n-octylsulfinylsuccinimid, 80 Tei 
le Dimethyl sulfoxid und 10 Teile eines Emulgators vom Polyoxy- 
athylenphenylphenolathertyp werden miteinander zu einem emul- 
gierbaren Konzentrat mit 10 i» Wirkstoff vermischt. Zur Anwendung 
wird das Konzentrat mit Wasaer verdiinnt und verspritzt. ; 

Beispiel 108 

5 Teile N-(3,5-Wchlorphenyi)rn-oc1^l8ulfinylsuecinimid^ ,93,5 
Teile Ton und 1,5 Telle eines Bihdemittels yom Polyvinyla^bhbl- 
typ werden griindlich pulverisiert und vermischt. Das Gemisch 
wird mit Wasser verknetet, dann granuliert und getrocknet> Man 
erhalt ein Granulat mit 5 1> Wirkstoff. 
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Bei spiel 109 

2 Telle N-(3, 5-Dichlorphenyl)-benzylsulfinylsuccinimid, 1,5 Tei- 
le O-n-Butyl-S-Sthyl-S-benzyldithiophosphat, 0,1 Teile Kasugamy- 
cin und 96,4 Telle Ton werden griindlich pulverisiert und ver- 

mischt. Man erhalt ein Staubemittel mlt 3,6 # Wirkstoff. 

* 

Belsplel HQ 

2 Teile N-(3,5-Dichlorphenyl)-athylsulf inylsuccinimid, 1,5 Teile 
O-n-Butyl-S-athyl-S-benzyldithioptiosphat, 2 Teile 0,0-Dimethyl- 
0-(3-methyl-4-nitrophenyl)-thionophosphat, 1,5 Teile 3,4-Di- 
methylphenyl-N-methylcarbamat und 93 Teile Ton werden griindlich 
pulverisiert und vermischt. Man erhalt ein Staubemittel mit 7 $> 
Wirkstoff* 
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Pa t e n t a n a p r tt c h e ' . 

v : ij-(5j5-Dihalogenphenyl)>?-imide der allgemeinen Formel I, 




X 




in der X und X f Hal ogena tome bedeuten und A eine substltuierte 



Athylengruppe der allgemeinen Pormel 



-CH - R q 
1 1 



■ - -CH - Ag- 

ist, in der einen Alkylrest mit 1 biB 4 C-Atomen, ein Halo- 
genatom, einen Alkylthiorest mit 1 bis 10 C-Atomen, einen nie- 
deren Alkenylthio- oder Acylthiorest, einen Aralkylthio-, Phe-" .. 
nylthio-, halogenierten Phenylthio-, methylierten Phenylthio- 
oder nitrierten Phenyl thiorest, einen Dialkylaminorest mit 1 
bis 6 C-Atomen in dfcn Alkylrasten, den Rest eines cyclischen 
sekundaren Amine mit 4 oder 5 C-Atomen , die Morpholinogruppe ., 
einen Alky iBulfiny Ire st mit 1 bis 10 C-Atomen oder eineri Aral- 
kylsulfinylrest und R 2 ein Wasserstoff- oder Halogenatom oder 
einen Alkylrest mit 1 bis 4 C-Atomen bedeutet, mit der Massgabe, 
dass R x ein Alkylrest ist, falls R 2 ein Alkylrest ist, R-[ ein 
Halogenatom ist, falls Rg ein Halogenatom ist und R 1 ein anderer 
der genannten Reste als ein Alkylrest ist, falls R 2 ein Wasser- 
stoff atom ist, oder A* eine Cyclopropylengruppe der allgemeinen 
Pormel 
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ist, in der Rj, R^, und Rg, die gleich oder verschiedren sind, 
WaBaer8toffatome oder Alkylreate mit 1 bis 4 C-Atomen be'deuten, 
Oder A r eine Trimethylen-, Cyclohexylen-l;2-, Cyclohexenylen-1,2-, 
Cyolohexadienylen-1,2- oder o-Phenylengruppe bedeutet. » 

2. H-(3»5-Dihalogenphenyl)-imide der allgemeinen Pormel 

0 

XJ - CH - R 9 

• 0 

in der X und X 1 Jeweils Halogenatome bedeuten, R x ein Alkylthio- 
reat mit 1 bia 4 C-Atomen, ein Alkylaulfinylrest mit 1 bia 4 C- 
Atomen, die Benzyl thio- Oder Benaylaulf inylgruppe , eine haloge- 
nierte Phenyl thio-, Acetyl thio- oder Allylthiogruppe iat und R 2 
ein Waeeeratoffatom bedeutet. 

3. H-(3,5-Dihalogenphenyl)-imide der allgemeinen Pormel 




0 



in 4w X und X» Halogtnatomt bedeuten, R x ein Alkylreet # mit 1 ; 

oder 2 O-Atoaen oder ein Chlorates und Rg ein Waaeeretoff atom 

odf ? ein AUylreit mit ■%[ 04^' 2 0-Atomen UU. ■ \ u .rl'&x-: 
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4. N-(3,5-Dihalogenphenyl)-imide der allgemeinen Formel 

X. 



0 
it 



X C - CH - R, 



N 



X 



V 



C - CH - R 0 



in der X und X* Halogenatome bedeuten, R 1 ein Dialkylamijao- 
rest mit* 1 bis 6 C- At omen in den Alkylresten ist und R 2 jein Was- 
aerstoffatom bedeutet* 

5. N-(3,5-Dihalogenphenyl)-imide der allgemeinen Pormel 

6 ' R* . 




B 6 : 
in der X und X 1 Halogenatome bedeuten, Rj f R^ und R 6> die gleich 
Oder verschieden sind, Wasserstoffatome oder Methylgruppen Bind, 
und Rj ein Wassers toff atom bedeutet, 

6. N-(3>5^Dihalogenphenyl)-imide der allgemeinen Pormel 




C - CH 



C - CH 



in der X und X 1 Halogenatome bedeuten, 



i 7. N-(3,5-Dihalbigenphehyl)-imide der allgemeinen Pormel 

i ■ • : ;■ - . -•■ ■ - .' • . -•. 
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o 

x- >• 



\ r~K i ■! 



o 

in der X und X' Halogenatcrae bedeuten. 

8. Verfahren sur Hsratellung der 'Verbindungen nach Anspruch 1, 
d a d u r c ii gekennzeichnet, dasa man 

entweder ein Mono-N-(3 5-iihalogenphenyl)-amid einer Di9arbon- . 

A . 

saure der allgemeinen ^ormel 




(II) 

in der X und X 1 die in Anspruch 1 angegetene Sedeutung haben 
und A v eine substituierte Athylengruppe der allgemeinen Forme 1 

- CH - Rl « ; 

- CH - R 2 

in der Rj 9 einen Alkylrest mi b L bis 4 C-Atomen f ein Halogen- 
atomy einen Alkylthioreat mifc 1 bis 10 C- At omen, einen niederen 
Alkenylthio- Oder Acylthiorest, einen Aralkylthio-, Phenyl thio- f 
halogenierten Phenylthio-, methylierten Phenylthio- oder ni- 
trierten Phenylthiorest, einen Dialkylaminorest mit 1 bis 6 
C-Atomen in den Alkylresten, den lest eines cyclischen sekunda- 
ren Amine mit 4 oder 5 C-Atomen oder die Morpholinogruppe be- 

r 

deutet und R 2 die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung hat, mit 
der Maasgabe', dasa R^ 9 ein Alkylrest ist, falls R 2 ein Alkylrest 
istj R^ 9 ein Halogenatom iat, falls R 2 ein Halogenatom ist, und 
R^ 9 ein anderer der genannten Reste als ein Alkylrest 1st, falls 
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R 2 ein WaBserstoffatom iBt, oder A' eine Cyclopropylengruppe der 
allgemeinen Fdrmel 

"t><" 

1*6 - 

in der Rj, R + , Rj und R fi die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung 

haben.'oder A* eine Trimethylen-, Cyclohexylen-1,2-, Cyclohexe- 

nylen-1,2-, Cyclohexadienylen-1,2- oder o-Phenylengruppe bedeu- 

tet, in Gegenwart oder Abwesenheit einee Dehydratisierungsmit- 
auf 20 bis 250 5 C • ' • ■ J . . 

tele/erhitzt unter Bildung eiriea H-(3,5-Dihalogenphenyl)-imido 

der allgemeinen Forme 1 la 

H-O'- 

in der I, X« und A» die vorstehende Bedeutung haben, Oder 

(b) ein ^(J^Oihal^enphewll^i^ der allgemeinen For- 

mel III. : >• ■•■ ■'• " ' ' : 




- *•»- '- - 



(III) 



in der X und X« ui« In Anaprttoh 3. angegebene Be^«>^unjg haben, 
■it einer Jv.V 

4 in der r^ ^M^A^^^^^ifiii^is^ j^J-!^-* /^H^^!^ 1 ^?^?^^^ 

;. . : - ORDINAL INSPECTED 
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Aralkylthio-, Phenylthio-, halogenierten Phenylthio-, methylier- 
ten Phenylthio- oder nitrierten Phenylthiorest, einen Dialkyl- 
aminorest mit 1 bis 6 C-Atomen in den Alkylresten, den Rest 
eines cyclischen sekundaren Amins mit 4 oder 5 C-Atomen, die 
Morpholinogruppe oder ein Halogenatom bedeutet, kondensiert^ 
unter Bildung eines N-(3, 5-Dihalogenphenyl)-succinimids der all- 
gemeinen Formel lb 

0 

X ^ ' ^ - CH - R, « 



(lb) 



in der X, X' und Hj" die vorstehende Bedeutung haben, oder 
(c) ein N-(3,5-Dihalogenphenyl)-maleinsauremonoamid der allge- 
meinen Formel V 




X h 
N-^v JC-CH=CH-C-0H 

x« — " 



H 

(V) 



in der X und X 1 die in Anspruch 1 angegebene Bedeutung haben, mit 
Phosphorpentachlorid oder Thionylchlorid unter Bildung eines 
N-(3,5-Dihalogenphenyl)-chlorsuccinimids der allgemeinen Pormel 
lc 

X 

JCO - CH - CI 
\=J ^CO - CHo (lc) 



X' 




l 2 



cyclisiert, in der X und X' die vorstehende Bedeutung haben, 
oder 
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(d) ein N-(3,5-Dihalogenphenyl)-succinimid der allgeraeirien For- 
mel VI 



(VI) 



in der X und X* die vorstehende Bedeutung haben und R^ ,M ein Al- 
kylrest mit 1 bia 10 C-Atomen* ein Alkenyl- Oder Aralkylrest ist, 
mit mindestens ein^r stochiometrischen Menge eines Oxydations- 
mittels unter Bildung eines N-(3 » 5-Mhalogenphenyl J-succinimids 
der allgemeinen Pormel Id ? 

oxydiert, in der X, X* und H^V- die varsteheride Bedeutung 
haben. 

9* Verfahren nach Anspruch 8 (a)* d a & u r c fc g §■ ken n-* 
zeichne-t, dass man die Verbindung der allgemeinen Paiv, 
mel II auf Tempera turen von 20 Ma 15O°0 in Gegienwart eihes De- 
hydratisierungsmittela erhitat. 

10* Verfahren nach Ansprucn.8 •c-.li.f -g v # • r • - 

ken n z e i: c h. n e t, daa& jnatt ; i4i6, ; ^ 
Fonael II auf Temperaturen voii 150 : bl ^* ?5^5 itt^bwesittUeiir 
eines DebydratisierungsBttteXa erfai^a^«;f :V ?. ; 
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11. Verfahren nach Anspruch 8 (a) una 9, dadurch g e - 
kennzeichnet, dass man als Dehydratisierungsmittel 
ein Saureanhydrid, Phosphorpentachlorid, Phosphor oxy chlorid , 
Phosphorpentoxid, Acetylchlorid oder Thionylchlorid verwendet. 

12. Verfahren nach Anspruch 8 (b), dadurch g e - 
kennzeichnet, dass man die Verbindung der allgemei- 
nen Formel III mit einem Mercaptan Oder einem Amin der allgemei- 
nen Pormel IV in Gegenwart einer katalytischen Menge einer Base 
zur Umsetzung bringt. 

13. Verfahren nach Anspruch 8(d), dadurch gekenn- 
zeichnet, dass man die Verbindung der allgemeinen Pormel 
VI mit mindestens einer stochiometrischen Menge Wasserstof fper- 
oxid, Perameisensaure, Peressigsaure, Perbenzoesaure, Chromsiu- 
re oder einem Permanganat oxidiert. 

14. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekenn- 

en 

zeichnet, dass die Umsetzung/(a) bis (d) in Gegenwart 
eines Losungsmittels durchgefUhrt werden. 

15. Verwendung der Verbindungen nach Anspruch 1 als Microbicide. 




109840/1796 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 



Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. 

Defects in the images include but are not limited to the items checked: 

□ BLACK BORDERS 

□ IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 



□ GRAY SCALE DOCUMENTS 

□ LINES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 

□ OTHER: 



IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



BEST AVAILABLE IMAGES 




BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 



□ SKEWED/SLANTED IMAGES 




COLOR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 



